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Resume 
Ce memoire presente une etude comprehensive sur la gestion de l'eau au sein des piles a 
combustible a membrane de polymere (PEMFC) fonctionnant en convection naturelle. La 
manifestation des phenomenes d'inondation de la cathode et Passechement de la membrane 
d'electrolyte constituant une pile a combustible est abordee. Ces phenomenes, lies a la gestion 
de l'eau et limitant les performances des PEMFC en convection naturelle, sont discutes par 
Pintermediaire de resultats experimentaux et d'un modele analytique. 
Pour ce faire, il a ete necessaire d'effectuer une analyse de transport de masse et de transfert 
de chaleur d'une pile a combustible fonctionnant en convection naturelle. Ces phenomenes 
physiques ont ensuite ete relies aux reactions electrochimiques. Ceci a permis d'etablir un 
modele analytique simple permettant de comprendre 1'apparition des phenomenes limitants. 
Un prototype d'une petite PEMFC a ensuite ete concu et fabrique, et ce, afin de valider 
experimentalement le modele developpe. Une exploration experimentale du comportement 
d'une PEMFC en convection naturelle a ete faite afin de verifier Papparition des differents 
phenomenes limitants. La resistance thermique et la resistance au transport de masse ont ete 
variees experimentalement afin de comprendre 1'impact de ces parametres sur le 
comportement du systeme. Analytiquement, les observations experimentales ont ete 
expliquees et approfondies. 
Ceci a permis de tirer des conclusions quant a Pimportance du packaging du systeme. II a ete 
montre que la resistance thermique et/ou la resistance au transport de masse vont influencer le 
type de problemes limitant. Dans le cas d'un faible ratio entre la resistance thermique et la 
resistance au transport de masse, Paccumulation d'eau a la cathode limitera le systeme. 
L'amelioration des performances passera alors par un retrait de l'eau plus efficace. A 
l'oppose, un systeme avec un ratio eleve subira des problemes d'assechement. L'augmentation 
des performances sera liee a la capacite du systeme a mieux conserver l'eau. Une bonne 
comprehension des phenomenes limitants est done essentielle afin d'effectuer un design 
intelligent dans le but de repousser les phenomenes limitants et done d'accroitre les 
performances des PEMFC fonctionnant en convection naturelle. 
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1 INTRODUCTION 
Les developpements importants et la demande grandissante pour les technologies 
electroniques portables, notamment les telephones cellulaires et les ordinateurs portatifs, 
engendrent un besoin croissant du developpement de sources de puissance permettant 
d'alimenter ces differents produits. Les sources de puissance portables doivent etre en 
mesure de fournir une bonne autonomie aux differents systemes, et ce, tout en etant le plus 
petit et leger possible. Le tableau 1.1 compare differentes technologies de sources d'energie 
au niveau de leur densite energetique : 
TABLEAU 1.1: COMPARAISON DE DIFFERENTES TECHNOLOGIES DE SOURCES DE PUISSANCE 







H2 fuel cell 
H3 fuel cell 
Methanol fuel cell 





H2+1/202—>H20; unpressurized gaseous H2 and air 
Liquid H; and air 
2CH3OH+302-->2C02+4H20; 100% MeOH 




























De ce tableau, on remarque que les piles a combustible possedent une densite energetique 
environ 5 a 10 fois superieure a celle des batteries rechargeables, qui constituent d'ailleurs la 
technologie dominante sur le marche actuel. En 2005, les batteries rechargeables 
representaient un marche d'environ 6 milliards de dollars annuellement [DUNN-RANKIN et 
coll., 2005]. La possibility d'utiliser les piles a combustible pour concurrencer cette 
technologie devient done tres interessante, puisque la densite energetique, nettement 
superieure, permettrait de produire des sources de puissance offrant pour un meme volume une 
autonomie decuplee. 
L'usage repandu de piles a combustible comme source d'energie portable est toutefois limite 
par certains facteurs. Leurs couts eleves, leur durabilite, leurs contraintes d'operation et l'acces 
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aux combustibles comme l'hydrogene sont des elements qui empechent, encore aujourd'hui, 
l'essor de cette technologie [CHANG et coll., 2002, DYER, 2002]. Afin de reduire la quantite 
de metaux precieux requis, d'ameliorer la stabilite de leurs micro et nanostructures, de 
permettre leur operation independamment des conditions environnantes et d'eliminer des 
contraintes d'operation, de nouvelles techniques et facons de faire sont requises, et ce, en plus 
d'une meilleure comprehension des phenomenes physiques impliques. 
Ainsi, l'objectif du present projet est d'effectuer une etude plus comprehensive sur la 
manifestation des phenomenes limitant les piles a combustible a membrane de polymere 
(PEMFC) de petit format (< 10 W). Plus particulierement, l'utilisation de PEMFC comme 
faible source de puissance est faite en alimentant les piles a l'aide de convection naturelle. Les 
principales limitations pour ce mode d'operation sont reliees a la gestion de l'eau et aux 
problemes de transport de masse. L'etude realisee portera done sur la manifestation de ces 
problemes. 
Les resultats du projet sont presenter sous la forme d'un memoire par article, qui se divise en 
trois sections : une introduction, l'article soumis et une conclusion. Afin de mettre en contexte 
la problematique et les objectifs, un etat des connaissances relatif au sujet a ete fait. 
L'approche et la methodologie sont egalement presentees subsequemment. Le corps du texte 
est compose de l'article qui a ete soumis dans la revue scientifique Journal of Power Sources. 
Pour terminer, une conclusion resume le travail effectue et presente les contributions et une 
perspective de travaux futurs qui se rattachent a l'etude effectuee. 
1.1 Les piles a combustible 
En 1893, William Grove a demontre qu'en faisant circuler un courant dans l'eau, il etait 
possible de dissocier l'oxygene et l'hydrogene et inversement, il a montre qu'en combinant de 
l'oxygene et de l'hydrogene, il etait possible de produire un courant electrique. II s'agit la du 
principe fondamental sur lequel repose le fonctionnement des piles a combustible. Les piles a 
combustible sont des dispositifs electrochimiques qui convertissent l'energie chimique d'une 
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reaction d'oxydoreduction directement en energie electrique, par 1'intermediate de la 
combinaison d'un combustible avec un oxydant. Contrairement aux batteries, qui sont des 
dispositifs qui emmagasinent de 1'energie chimique, les piles a combustible sont des systemes 
ouverts qui transforment 1'energie chimique en energie electrique. 
La structure physique de base d'une pile a combustible se compose d'une couche d'electrolyte 
en contact avec une anode et une cathode de chaque cote. L'electrolyte permet le transport des 
ions positifs de l'endroit ou se produit la reaction d'oxydation (anode) vers l'endroit ou il y a 
la reaction de reduction (cathode). Les electrons, desquels l'energie electrique est obtenue, 
circulent de 1'anode a la cathode en cheminant par un circuit electrique externe. Une 
representation schematique d'une pile a combustible a hydrogene, de type PEMFC, avec les 
gaz de reaction, les produits de reaction, la direction des ecoulements, la conduction des ions 


















^ N d'ecoulement 




GDL Anode Electrolyte Cathode GDL 
I (Conducteur I 
• d'ions positlf) * 
2H3 - > 4 i f + + 4 f 4H* + 4e + 02 - > 2 f f 2 0 
\ / 
Reaction globale: 2H2 + 02-*2H20 
Figure 1.1 : Schema d'une pile a combustible de type PEMFC 
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II existe de nombreux types de piles a combustible qui se differencient de par leur temperature 
de fonctionnement, leur electrolyte, leur composition, leurs elements catalyseurs, etc. Le 
tableau 1.2 presente les principales piles a combustible avec leurs differentes caracteristiques. 
TABLEAU 1.2 : PRINCIPALES PILES A COMBUSTIBLE [DUNN-RANKIN ET COLL., 2005] 
Low temperature Medium High temperature 
Types PEMFC AFC PAFC MCFC SOFC 
Electrolyte ion exchange Mobilized or immobilized lmmobi&zol liquid Immobilized liquid Ceramic 
membranes potassium hydroxide phosphoric acid molten carbonate 
Operating temperature 80 *C 65-220 X ' 180-2051 «KHSS0*C 800-KJOOT 
Charge carrier H* OH" H + COf 0 : " 
Prime cell components Carton-based Carbon-based Graphite-based Stainless-based Ceramic 
Catalyst Platinum Platinum Platinum Nickel Perovskites 
PEMFC. nrotun exchange membrane fuel cell; APC, AlkaliiK fuel cell; PAPC. phosphoric acid fuel cell; MCFC, molten carbonate fuel cell; SOFC. 
solid oxide fud cell. 
Une caracteristique importante qui differencie les types de piles est manifestement la 
temperature de fonctionnement qui passe de 20°C a 80°C pour les PEMFC jusqu'a 1000°C 
pour les SOFC (Solid Oxyde Fuel Cells). Dans le cadre du present projet, qui s'oriente au 
niveau des sources d'energie portables de faible puissance, il apparait que les PEMFC 
represented un choix interessant etant donne leur temperature d'utilisation relativement basse. 
En effet, ceci permet d'eliminer certains problemes au niveau du packaging du systeme, par 
exemple. Consequemment, il a ete decide que ce type de pile serait celui considere. 
1.2 Structure et fonctionnement des PEMFC 
Les PEMFC, aussi appelees SPFC (Solid Polymer Fuel Celt), possedent un electrolyte solide 
qui est un polymere permettant de conduire les protons H+ de 1'anode vers la cathode lorsqu'il 
est bien humidifie. L'humidification de la membrane de polymere est d'ailleurs un element cle 
du bon fonctionnement des PEMFC, puisque si l'humidification est insuffisante il y a alors 
une resistance ionique du systeme tres importante. Cet element sera discute ulterieurement 
dans la section 1.3. Cette membrane d'echange ionique est un polymere fluore d'acide 
sulfonique, dont le type le plus connu produit par Dupont® se nomme Nafion®. 
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Les PEMFC utilisent comme combustible de l'hydrogene (H2) et comme oxydant de 
1'oxygene (O2) devant etre achemines respectivement a 1'anode et a la cathode. Du cote de 
Panode, l'hydrogene vient s'oxyder pour former des ions H+ et des electrons. Les ions positifs 
circulent ensuite dans la membrane de polymere (electrolyte) tandis que les electrons sont 
devies vers l'exterieur du systeme afin de produire le courant electrique. Du cote de la 
cathode, 1'oxygene, par une reaction de reduction, vient se combiner aux ions H+ et aux 
electrons afin de produire de l'eau. Cette reaction chimique est detaillee sur la figure 1.1. 
Afin que les reactions anodiques et cathodiques se produisent, il doit y avoir presence des gaz 
de reactions et aussi d'un systeme (electrode) comportant 3 elements : un catalyseur 
(typiquement, il s'agit de platine) permettant d'amorcer la reaction, un electrolyte permettant 
de transporter les ions (Nafion®) et un chemin electrique permettant le passage des electrons 
(du carbone). Done, l'anode et la cathode sont constitutes d'un melange de ces 3 elements 
(carbone, platine et Nafion®). Ce melange qui constitue les electrodes est aussi un materiau 
poreux puisqu'il doit permettre la diffusion de 1'oxygene ou de l'hydrogene, respectivement a 
la cathode et a l'anode, et ce, en plus de permettre l'evacuation du produit de reaction a la 
cathode, soit de l'eau. Les electrodes (anode et cathode) sont separees par une membrane 
mince de polymere faite d'electrolyte (Nafion®). L'ensemble de ces 3 composantes se nomme 
MEA (Membrane Electrode Assembly). La figure 1.2 presente une schematisation d'une MEA 
ainsi que des electrodes. 
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Anode Electrolyte Cathode 
MEA 
Figure 1.2 : Schema d'une MEA 
De plus, afin de permettre la diffusion des gaz de reaction vers les electrodes, un materiau est 
dispose a Panode et a la cathode. II s'agit du GDL (Gaz Diffusion Layer), un materiau poreux 
fait de carbone [HEINZEL et coll., 2002]. Cette structure vient permettre, entre autres, 
d'uniformiser l'ecoulement des gaz de reaction sur l'electrode, de drainer l'eau de la cathode 
par l'intermediaire d'une couche plus hydrophile qui est en contact avec la cathode et sert 
egalement de chemin electrique. Sur les GDL sont disposes les canaux qui permettent l'apport 
des gaz et qui servent de chemin electrique pour les electrons. La figure 1.1 presente un 
schema d'une cellule d'une pile a combustible a membrane de polymere (PEMFC). II est a 
noter qu'une pile a combustible est generalement constitute d'un empilement de telles cellules 
(stack). 
La courbe de la tension en fonction de l'intensite de courant d'une PEMFC (courbe VI ou 
courbe de polarisation) permet de voir et de caracteriser les performances d'une pile a 
combustible. De cette courbe, il est possible de determiner la puissance maximale de la pile 
par unite de surface en plus d'observer les 3 types de pertes de tension d'une pile soient: les 
pertes provenant de 1'activation des reactions, les pertes ohmiques provenant de la resistance 
electrique et ionique de la pile et les pertes provenant du transport de masse au sein de la pile a 
combustible. Chacune de ces pertes est presente dans 1'ensemble des points de fonctionnement 
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de la pile. Neanmoins, certaines sont dominantes pour differentes zones de densite de courant 
du systeme. La figure 1.3 [MODROUKAS, 2006] presente une courbe VI typique avec le 
detail des trois zones de pertes de potentiel. 
Pmax 
Intensite de courant par unite de surface (A/cm2) X T L 
Figure 1.3 : Courbe VI typique 
Le phenomene dominant dans la premiere zone de pertes de tension de la pile provient de la 




2 -a•Ce,r F 
•In (r (1-1) 
Cette equation non lineaire provoque une perte de tension importante a faible intensite de 
courant tel qu'illustre dans la zone I de la figure 1.3. 
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De cette equation, Io est la densite de courant d'activation qui represente le courant pour lequel 
le survoltage commence a etre non-nul. En d'autres mots, lorsque le courant est nul dans le 
systeme la reaction 4H+ + 4e +02 —» 2H20 se produit, mais egalement la reaction inverse et 
il y a un equilibre 4H+ + 4e+02 <r+2H20. Ainsi, il y a continuellement un deplacement 
d'electrons dans les deux directions qui cree un certain courant que Ton nomme IQ. Done, plus 
cette valeur est elevee plus 1'electrode en soit est active. Aussi, le terme aCell est le coefficient 
de transfert de charge qui est la proportion de Penergie electrique appliquee utilisee pour 
changer le taux de la reaction electrochimique. Autrement dit, il s'agit d'une constante de 
proportionnalite qui est fonction du type de reaction et des materiaux de 1'electrode qui relie 
l'energie electrique necessaire a l'activation des sites electrochimiques [LARMINE ET 
DICKS, 2003]. 
La seconde zone de pertes de tension est dominee par les pertes de tension provenant des 
resistances du systeme qui peuvent etre decrites par la loi d'Ohm. 
^ ' Ohm = "* ' V*-electrique ~"~ ^ ionique ) (1"2) 
Cette perte de tension provient de la resistance electrique et ionique du systeme. La resistance 
electrique du systeme emane de la resistance electrique des materiaux dans lesquels les 
electrons circulent et des resistances de contact entre les differents composants de la pile. La 
resistance ionique provient de l'electrolyte (Nafion®) de la pile et de la resistance qu'il oppose 
au passage des ions H+. Cette resistance est liee a l'epaisseur de l'electrolyte et a l'humidite 
relative de celui-ci. Cet element sera discute ulterieurement dans la section 1.3. La troisieme 
zone de pertes de potentiel est dominee par les phenomenes relies au transport de masse ou 
autrement dit a l'acheminement des gaz de reactions. Cette perte de tension peut etre decrite 
par l'equation suivante [LARMINE ET DICKS, 2003] : 
AV --3H 1 
^ " transport ~ . J7 
( l \ 
1 - I_ (1-3) 
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Ou 7/ est l'intensite de courant pour laquelle la concentration de gaz de reactions est nulle a la 
cathode. Les pertes provenant du transport de masse sont engendrees par un manque 
d'oxygene a la cathode, ce qui peut etre lie a 2 elements : la presence d'eau dans la cathode 
et/ou dans le GDL qui empeche la diffusion de l'oxygene ou encore l'absence d'oxygene due 
a une diffusion insuffisante etant donne une intensite de courant trop elevee. L'optimisation du 
transport de masse dans la pile permet d'augmenter la valeur de I/. 
1.3 La gestion de l'eau dans les PEMFC 
Une particularite importante de 1'electrolyte des PEMFC est que son fonctionnement 
(conductivite ionique) est affecte par son humidite relative. La figure 1.4 presente une courbe 









- i — i — j - ^ i — » r ; i"""i i | i i > | I ' l l 
-o— measured at 20°C 
- • - measured at 30°C 
*r - measured at 45X 
i i i i i i i i n i - j i J ..< ...t > i i . » Hi. 
0 20 40 60 
RH. / % 
80 100 
Figure 1.4 : Conductivite d'une membrane de Nafion® 117 selon l'humidite relative [SONE et coll., 1996] 
Afin de minimiser les resistances ioniques, l'humidite relative de la membrane doit tendre vers 
100 %. II s'agit done de balancer en regime permanent l'eau produite ou injectee dans le 
systeme avec l'eau retiree. Si la quantite d'eau generee par la pile est plus importante que 
celle qui est evacuee, autrement dit s'il y a une sursaturation en eau des gaz de reactions a la 
sortie, il y aura alors accumulation d'eau dans le systeme. Si la pression partielle de l'eau au 
Page 9 
sein de la membrane et/ou de la pile depasse la pression de saturation de l'eau (humidite 
relative superieure a 100 %), il y aura condensation d'eau et formation de gouttelettes d'eau. 
L'eau etant generee lors des reactions cathodiques, c'est a la cathode que se produira la 
condensation d'eau en premier. Le GDL en contact avec la cathode, qui est une structure en 
partie hydrophile, viendra alors drainer cette accumulation d'eau et permettre son evaporation 
par le biais des gaz d'oxydation qui circulent dans la pile. Si la quantite d'eau generee par la 
pile demeure plus importante que celle qui est evacuee, il y a alors accumulation d'eau dans la 
structure d'ecoulement des gaz, dans le GDL et eventuellement dans la structure poreuse de la 
cathode (electrode). Ceci vient alors bloquer les sites de reactions cathodiques et empecher la 
diffusion des gaz, ce qui entraine 1'arret des reactions electrochimiques etant donne 1'absence 
d'oxygene. La pile est alors noyee par la presence d'eau, il s'agit en fait de la troisieme zone 
de pertes de tension de la pile presentee sur la figure 1.3. 
Consequemment, on constate qu'il existe une subtilite qui vient complexifier le 
fonctionnement des PEMFC, puisqu'il est necessaire d'avoir une humidite relative elevee afin 
de minimiser les resistances ioniques, mais une trop grande quantite d'eau engendre une 
accumulation qui peut venir noyer la pile. 
De plus, en observant la figure 1.4, il est possible de voir que la variation de la conductivite 
ionique en fonction de Phumidite relative est significative lorsque Phumidite relative diminue 
en dessous de 40%. A partir de cette valeur, la conductivite ionique chute rapidement et 
devient pratiquement nulle a une humidite relative de 10%. Afin de faire fonctionner une 
PEMFC, il est done necessaire de maintenir Phydratation de la membrane de polymere. Ainsi, 
Phumidite relative d'une PEMFC sera generalement maintenue entre 80% et 100%. 
1.4 Les PEMFC en convection naturelle 
Le controle des gaz de reactions et des produits de reactions (eau) au sein des PEMFC est un 
element critique afin d'assurer le fonctionnement de la pile et de maximiser les performances 
de celle-ci. Pour une PEMFC standard permettant des puissances assez elevees (dans Pordre 
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du kW), plusieurs systemes connexes sont necessaires pour assurer ce controle. La figure 1.5 
presente une PEMFC avec ses differents sous-systemes. 
Figure 1.5 : PEMFC de 2kW provenant du Paul Scherrer Institute [ LARMINE ET DICKS., 2003] 
Sur la figure 1.5, on peut voir les elements d'une PEMFC : en A la pompe pour l'air, en B 
l'humidificateur, en C la pile elle-meme, en D un ventilateur et en E la pompe pour 
Phydrogene. Ces differents sous-systemes permettent d'acheminer les gaz de reactions vers 
1'anode et la cathode (elements A, D et E) tout en assurant le controle de l'eau dans la pile 
(elements C et D). 
La plupart des sous-systemes connexes permettant le fonctionnement des PEMFC assurent la 
gestion des ecoulements dans la pile (pompe, humidificateur, ventilateur, etc.). Ceci est 
essentiel pour permettre les reactions anodiques et cathodiques en acheminant adequatement le 
combustible et l'oxydant, tout en retirant les produits de reactions. Ces systemes permettent 
egalement de reguler la temperature au sein des PEMFC afin d'eviter une surchauffe. En effet, 
les pertes energetiques au sein des PEMFC produisent de la chaleur qui fait augmenter la 
temperature du systeme. Si la temperature excede 100°C a pression atmospherique, le 
fonctionnement d'une PEMFC serait compromis etant donne 1'evaporation de l'eau. Pour cette 
raison, le fonctionnement des PEMFC se fait en general aux environs de 80°C. Aussi, comme 
il vient d'etre presente dans la section 1.3, ces sous-systemes permettent de gerer l'eau au sein 
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de la pile : Pair ou Poxygene force dans la pile permet de retirer Peau qui s'accumule par 
evaporation et Phumidificateur permet d'ajouter de Peau lorsque la pile s'asseche. 
D'autre part, en vue d'utiliser des PEMFC comme sources de puissance pour alimenter des 
systemes portables (< 10W), il apparait qu'il est necessaire de miniaturiser les composantes et 
de reduire le nombre de sous-systemes au maximum. Les differents sous-systemes viennent 
complexifier le fonctionnement des PEMFC, consommer une partie de Penergie generee et 
reduire la densite energetique du systeme en augmentant son volume total. 
L'utilisation de la convection naturelle afin d'alimenter en oxygene la cathode et d'en retirer 
les produits de reactions devient une solution tres interessante. Faire fonctionner une PEMFC 
en convection naturelle, permet d'exploiter les pertes energetiques de la pile qui se produisent 
sous forme de chaleur afin d'engendrer Pecoulement d'air a la cathode. La force motrice de 
cet ecoulement d'air proviendra done du gradient de densite de Pair entre la pile et 
Penvironnement, qui lui est du au gradient de temperature. Le debit d'air vers la cathode 
possede alors une double fonction : acheminer de Poxygene vers les sites de reactions 
cathodiques et retirer le produit de reactions (eau) du systeme afin d'eviter que celle-ci ne 
s'accumule et bloque la diffusion de Poxygene vers les sites de reactions de la pile. Ce mode 
d'operation permet d'eliminer les sous-systemes d'alimentation d'air de la pile ainsi que les 
sous-systemes qui gerent Phumidification et le controle de la temperature du systeme. Ceci 
simplifie radicalement le systeme tout en augmentant la densite energetique globale en raison 
de la suppression de certains composants [MEYER et coll., 2002]. 
Neanmoins, ce mode d'operation engendre une absence de controle direct de Phumidification 
de P electrolyte, de Pecoulement Pair vers la zone cathodique et de la temperature du systeme. 
Ces elements sont alors regis par les phenomenes de convection naturelle en surface du 
systeme. Consequemment, la geometrie du systeme et le packaging deviennent des elements 
cles qui regiront le transfert de chaleur et le transport de masse entre le systeme et 
Penvironnement. Ainsi, l'utilisation de la convection naturelle pour alimenter en oxygene une 
PEMFC permet de simplifier le systeme, mais engendre de nouveaux problemes et de 
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nouvelles considerations au niveau du fonctionnement des PEMFC puisque les parametres de 
controle direct sur le systeme sont alors absents. 
L'interet de ce mode de fonctionnement des piles a combustible a d'ailleurs fait l'objet de 
nombreuses recherches et analyses, notamment: [BUIE et coll., 2006], [DERYN CHU et 
coll., 1999], [MENNOLA et coll., 2003], [PEI-WEN LI et coll., 2002], [WANG WING et 
coll., 2005], [HOTTINNEN et coll., 2003], [SCHMITZ et coll., 2005], [JEONG et coll., 
2006], [O'HAYRE et coll., 2007], [FABIAN et coll., 2006], [MODROUKAS, 2006] et 
[MORNER et KLEIN, 2001]. Ces differents travaux ont permis de mettre en evidence 
plusieurs elements importants quant a l'impact de la convection naturelle pour alimenter les 
PEMFC. II a entre autres ete montre que la gestion de l'eau et le transport de masse sont 
responsables des faibles performances pour les PEMFC fonctionnant en convection naturelle. 
II a aussi ete demontre que ces limitations sont intimement reliees aux conditions 
environnantes du systeme. 
Modroukas [2006] a effectue des experiences sur des PEMFC fonctionnant en convection 
naturelle a faible temperature [20°C a 30°C]. Pour ce mode d'operation, il a etabli que le 
phenomene limitant n'est pas le manque d'oxygene, etant donne un ecoulement d'air 
insuffisant, mais bien un probleme de condensation d'eau qui vient bloquer la diffusion des 
gaz de reactions vers les sites catalytiques. De plus, il a demontre qu'en utilisant une structure 
microfabriquee sur laquelle un materiau hydrophile est depose, il est possible de drainer l'eau 
afin d'en favoriser 1'evaporation, ce qui a permis d'augmenter les performances du systeme. 
En favorisant le retrait de l'eau de la surface cathodique et en l'acheminant en surface du 
GDL, le transfert de masse entre la pile et l'environnement a ete augmente. Etant donne qu'il 
s'agissait du phenomene limitant le systeme, les performances ont egalement augmente. 
D'autre part, Mennola et coll. [2003] ont effectue des tests sur des piles en convection 
naturelle pour des temperatures variant entre 40°C et 60°C. Leurs conclusions ont ete que le 
phenomene limitant pour une temperature inferieure a 40°C est le retrait de l'eau, ce qui 
concorde avec la conclusion obtenue par Modroukas [2006]. Par contre, pour une temperature 
superieure a 60°C, la conclusion trouvee est que le phenomene limitant est du a un manque 
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d'oxygene a la cathode. II s'agit done d'un phenomene provenant du transport de masse, tel 
que decrit par l'equation 1-3 et montre dans la zone III de la figure 1.3. 
O'Hayre et coll. [2007] ont effectue des tests sur des PEMFC en convection naturelle pour des 
temperatures allant de 10°C a 80°C. lis concluent que le phenomene limitant provient de 
1'augmentation de la temperature, etant donne un transfert de chaleur insuffisant, qui entraine 
un assechement de la membrane de polymere (electrolyte). En effet, une augmentation de la 
temperature entraine une hausse de la pression de saturation de l'eau dans l'air. En augmentant 
la densite de courant d'une PEMFC, on augmente la quantite d'eau produite, mais egalement 
les pertes en chaleur. Ainsi, si les pertes en chaleur sont telles qu'elles entrainent une 
augmentation de la pression de saturation plus rapidement que la production d'eau ne fait 
augmenter la pression partielle d'eau dans l'air done, l'humidite relative de la pile va chuter. 
Cette diminution de l'humidite relative avec 1'augmentation de Pintensite de courant engendre 
une augmentation de la resistance ionique du systeme, qui entraine davantage de pertes 
thermiques et done une augmentation encore plus importante de la temperature avec la densite 
de courant du systeme. Ceci a done pour effet d'accelerer la diminution de l'humidite relative 
avec P augmentation de la densite de courant. Consequemment, la resistance ionique de la pile 
devient telle que les reactions electrochimiques vont cesser. Ce phenomene d'assechement de 
la pile est done le phenomene limitant. 
Les differentes conclusions presentees suite a des etudes realisees sur des PEMFC 
fonctionnant en convection naturelle sont disparates. Neanmoins, elles mettent en evidence un 
element important quant au fonctionnement des PEMFC en convection naturelle, soit 
Pimportance du transfert de chaleur, du transfert de masse et de la temperature du systeme. 
Afin de comprendre Pimportance de la temperature, en ce qui concerne la gestion de l'eau 
dans les piles a combustible, il faut se referer a la variation de la pression de saturation de 
l'eau dans l'air qui varie de facon significative selon la temperature. Ainsi, lorsque la 
temperature passe de 25°C a 70°C, la pression de saturation de l'eau dans l'air a 1 atmosphere 
passe de 3.17 kPa a 31.19 kPa, ce qui represente un facteur 10. Ceci signifie que selon 
l'equation 1-4, qui presente le calcul de l'humidite relative dans l'air, il faudra une quantite 
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d'eau 10 fois plus importante pour maintenir la meme humidite relative [WYLEN et coll., 
1992]. 
RH{%) = — ^ — 100 (1-4) 
saturation 
Consequemment, la temperature a un effet tres important sur Phumidification de la membrane 
de polymere et sur 1'accumulation d'eau dans la pile. Ceci devient d'autant plus problematique 
en convection naturelle puisqu'alors le controle du mouvement de l'eau est gere par la 
convection naturelle. 
1.5 Problematique et objectifs 
Considerant ceci, il est possible de poser la problematique, pour le present projet, qui serait de 
mieux comprendre et cerner les differents phenomenes limitant les performances des micro-
PEMFC fonctionnant en convection naturelle. De cette problematique d'ecoule Pobjectif 
principal qui est la comprehension des problemes de gestion de l'eau et de transport de 
masse dans une micropile a combustible a membrane de polymere fonctionnant en 
convection naturelle. Aussi, a partir de cet objectif on peut etablir differents sous-objectifs : 
1. Modeliser les phenomenes de transport de masse et de transfert de chaleur pour une 
micro-PEMFC fonctionnant en convection naturelle et relier ces phenomenes avec les 
reactions electrochimiques qui se produisent dans une PEMFC. 
2. Concevoir et fabriquer un prototype de micro-PEMFC afin de valider le model e 
analytique developpe. 
3. Mettre en evidence experimentalement la manifestation des phenomenes limitant les 
performances des PEMFC en convection naturelle 
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4. En utilisant le modele analytique, comprendre la manifestation des phenomenes 
limitant les performances des PEMFC en convection naturelle. 
5. Tirer des conclusions quant aux liens existants entre les performances des PEMFC en 
convection naturelle, le transfert de chaleur du systeme, le transport de masse du 
systeme et les conditions environnantes. 
1.6 Methodologie 
La premiere etape du projet est de faire une modelisation des phenomenes physiques qui se 
produisent lors du fonctionnement d'une pile a combustible en convection naturelle. 
L'element cle de cette modelisation est de relier les phenomenes de transport de masse et de 
transfert de chaleur aux reactions electrochimiques du systeme. Le fonctionnement d'une 
PEMFC engendre un flux d'eau sortant du systeme et un flux d'oxygene entrant. Aussi, les 
pertes energetiques de la pile se transforment en un flux de chaleur, qui engendre un gradient 
de temperature entre le systeme et l'environnement. Le fonctionnement d'une PEMFC 
entraine done la presence d'un gradient de temperature et de gradients de concentration dans 
les differentes especes composant l'air environnant la pile. 
Ainsi, selon la geometrie du systeme, une analyse permettant de determiner les coefficients de 
convection pour le transfert de chaleur et de masse sera effectuee. Connaissant ces 
coefficients, une analyse du transfert de chaleur entre le systeme et l'environnement sera 
realisee, ce qui permettra de determiner la temperature du systeme selon les pertes thermiques 
de la pile. Par la suite, une analyse de la diffusion des gaz sera effectuee afin de determiner les 
fractions molaires d'eau et d'oxygene a la zone cathodique de la pile selon les flux massiques. 
A partir de la temperature de la pile et de sa fraction molaire d'eau, il sera possible de 
determiner son humidite relative et consequemment, la conductivity ionique de 1'electrolyte. 
Connaissant les relations entre la temperature du systeme, le flux de chaleur genere par la pile 
et la valeur des fractions molaires des differentes especes selon les flux massiques de 
reactions, il est possible de relier les reactions electrochimiques au transfert de chaleur et au 
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transport de masse du systeme. Les flux massiques provenant de la reaction electrochimique 
seront calcules a partir de la stoechiometrie de la reaction, ce qui permettra de relier l'intensite 
de courant au flux massique. Les pertes de tension seront calculees en fonction de l'intensite 
de courant, ce qui permettra de determiner la chaleur generee par la reaction. En utilisant les 
equations 1-1 a 1-3 de pertes de tensions presentees dans la section 1.2, il sera possible 
d'etablir la courbe de polarisation du systeme d'une facon analytique. 
Apres avoir modelise une premiere fois les phenomenes physiques d'une PEMFC 
fonctionnant en convection naturelle, un prototype sera concu et fabrique. A partir des 
donnees experimentales obtenues grace au prototype, il sera possible de verifier la coherence 
du modele analytique. Si les resultats obtenus sont trop differents, le modele analytique sera 
revu et ameliore de facon a considerer les phenomenes importants qui auraient ete laisses de 
cote. Experimentalement, il sera possible de determiner les coefficients de fonctionnement du 
MEA qui regissent les pertes de tension provenant de la cinetique de la reaction telle que 
presentee dans 1'equation 1-1, soit Io et aceii-
Par la suite, une exploration experimentale sera effectuee afin de verifier la manifestation des 
phenomenes limitant les PEMFC en convection naturelle, soit Paccumulation d'eau a la 
cathode ou l'assechement de la membrane de polymere. Les resistances thermiques et les 
resistances a la diffusion seront egalement variees experimentalement afin de comprendre 
l'impact de ses parametres, qui sont directement relies au systeme et a son packaging, sur les 
performances de la pile. 
Suite a ceci, le modele analytique sera utilise afin d'approfondir et de confirmer les 
comportements experimentaux observes. Une etude parametrique de certains facteurs et la 
manifestation des phenomenes limitant les performances d'une PEMFC en convection 
naturelle seront analysees. De prime a bord, les 3 facteurs importants qui seront observes sont 
la resistance thermique, la resistance a la diffusion des gaz (transport de masse) et la variation 
des conditions environnantes. De cette facon, il sera possible d'obtenir une meilleure 
comprehension des problemes de gestion de l'eau et de transport de masse dans une micro-
PEMFC et de relier ces problemes a la configuration (packaging) du systeme. 
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2 MEMOIRE PAR ARTICLE 
Comme il a ete mentionne dans 1'introduction, le corps du texte, qui fait etat de la 
modelisation, de la fabrication, de 1'experimentation et de l'analyse permettant d'atteindre les 
objectifs presentes anterieurement, sera presente sous forme d'un article scientifique. L'article 
en question a ete soumis pour publication dans la revue scientifique Journal of Power Sources 
et a ete accepte le 2008/02/06. Le courriel presente en annexe F confirme l'acceptation de 
l'article. Celui-ci a ete ecrit par Mathieu Paquin, auteur du present memoire, en collaboration 
avec Luc G. Frechette, professeur et directeur de recherche pour ce memoire. Le document 
d'autorisation d'integration d'un article ecrit en collaboration a un memoire est egalement 
presente en annexe F, et ce, en plus de l'autorisation d'inclure un article redige en anglais. 
Aussi, l'article ayant ete ecrit en anglais, un resume est presente en premices a la version 
manuscrite de 1'article. 
2.1 Resume de l'article 
Titre : Comprehension des problemes d'assechement et d'inondation pour la gestion de l'eau 
dans une pile a combustible a membrane de polymere fonctionnant en convection naturelle. 
Auteurs : Mathieu Paquin et Luc G. Frechette 
Resume : Une analyse de gestion de l'eau dans une petite pile a combustible a membrane de 
polymere (PEMFC) fonctionnant en convection naturelle est presentee. Cette etude 
comprehensive est faite par Pintermediaire d'une combinaison d'analyses theoriques et 
experimentales au travers desquels les phenomenes limitants sont expliques. Un modele 
analytique simple d'une PEMFC avec une configuration planaire et fonctionnant en 
convection naturelle est developpe. Un prototype d'une petite PEMFC est egalement concu et 
fabrique pour valider experimentalement le modele, et ce, en plus de la manifestation des 
phenomenes d'inondation de la cathode et d'assechement de la membrane de polymere. Les 
resultats experimentaux et analytiques sont utilises conjointement pour effectuer une analyse 
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de l'impact de la resistance thermique et de la resistance au transport de masse du packaging 
sur la manifestation des phenomenes d'inondations et d'assechement de la pile. Les 
principales conclusions sont que de diminuer le ratio entre la resistance thermique et la 
resistance au transport de masse du systeme en dessous d'un certain seuil entraine la 
manifestation de phenomenes d'inondations comme phenomene limitant les performances du 
systeme. Ceci est d'autant plus vrai que le packaging est important par rapport aux dimensions 
de la pile. Accroitre ce ratio de resistances permet au systeme d'atteindre le phenomene 
d'assechement de la membrane de polymere comme phenomene limitant, ce qui permet 
d'atteindre des performances plus importantes. Neanmoins, accroitre trop ce ratio reduit les 
performances en provoquant une manifestation plus rapide du phenomene d'assechement. Ce 
travail permet done de mieux comprendre les phenomenes de gestion de l'eau dans une 
PEMFC fonctionnant en convection naturelle, et ce, afin d'effecruer un meilleur ballant entre 
les echanges de chaleur et le transport de masse en vue d'optimiser les performances de ce 
type de systeme. 
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2.2 Article dans sa forme manuscrite 
L'article qui suit a ete accepte pour publication dans Journal of Power Sources. 
Understanding cathode flooding and dry-out for 
water management in air breathing PEM fuel cells 
Mathieu Paquin, Luc G. Frechette1 
Universite de Sherbrooke, Dept of Mechanical Engineering, 2500 Boul. Universite, 
Sherbrooke (Quebec) J1K 2R1, Canada 
Abstract 
An analysis of water management in air breathing small Polymer Electrolyte Membrane Fuel 
Cells (PEMFC) is presented. Comprehensive understanding of flooding and dry-out limiting 
phenomena is presented through a combination of analytical modeling and experimental 
investigations using a small PEMFC prototype. Configurations of the fuel cell with different 
heat and mass transfer properties are experimentally evaluated to assess the impact of thermal 
resistance and mass transport resistance on water balance. Manifestation of dry-out and 
flooding problems, as limiting phenomena, are explained through a ratio between these two 
resistances. Main conclusions are that decreasing the ratio between thermal and mass transport 
resistance under a certain point leads to flooding problems in air breathing PEMFC. Increasing 
this ratio leads to dry-out of the polymer electrolyte membrane. However, too high thermal 
resistance or too low mass transport resistance reduces the limiting current by pushing forward 
the dry-out problem. This work provides a framework to achieve the proper balance between 
thermal rejection and mass transport to optimize the maximum current density of free 
convection fuel cells. 
Keywords: PEMFC; free convection; air breathing; water management; dry-out; flooding. 
1
 Corresponding author: Tel. 819-821-8000 x62799, email: Luc.Frechette@Usherbrooke.ca 
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1. Introduction 
One of the main problems in the development and commercialisation of micro polymer 
electrolyte membrane fuel cells (PEMFC) as small power sources (< 10 W) resides in the 
miniaturisation of auxiliary components that must be scaled down with the stack. External 
subsystems, such as the blower, humidification unit and heat exchanger, increase the 
complexity for balance of the plant of the fuel cell system and typically have low efficiencies 
and power density when miniaturised. This suggests that micro-PEMFC [1-4] may not lead to 
viable power sources unless research is done on miniature balance of plant components or 
passive approaches are developed. 
Running PEMFCs in free convection mode significantly reduces the number of subsystems 
required. Absence of direct control over the air stream in the PEMFC makes temperature and 
humidity control an important problem. In fact, air breathing fuel cells consistently achieve 
lower performance than cells operated under forced convection mode. Many studies have been 
conducted on fuel cells running in free convection mode, either through modeling or 
experimentation [5-19]. Main conclusions are that in this operation mode, problems limiting 
performances are due to mass transport and water management. Also, the importance of the 
surrounding conditions is highlighted [7, 8, 13]. 
Mennola et al. [14] concluded that for cell temperatures below 40°C, the limiting problem 
was the system's inability to remove water. Modroukas et al. [15, 16] conducted a study of air 
breathing PEMFC running at low temperature (20°C to 30°C). Under these operating 
conditions, the limiting factor was also water accumulation which caused flooding of the cell. 
To increase cell performance, utilisation of a passive water control system based on 
hydrophilic material that enhances water removal from the cell was demonstrated. O'Hayre et 
al. [17] ran a free-convection cell under temperatures ranging from 10°C to 80°C and 
demonstrated the dependence of performance on humidification of the cell. At temperatures 
higher than 70°C, membrane dry-out was found to be the limiting phenomenon. Morner and 
Klein [18] also concluded that membrane humidity is one of the most significant factors in 
determining fuel cell performances in free convection mode. Jeong et al. [8] also concluded 
that the performances of air breathing fuel cells are strongly dependant on water management. 
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This past work highlighted two interesting points. First, water management problems seem 
to be the limiting phenomena, either by flooding the cathode domain or by dry-out of the 
electrolyte. Second, the operating temperature is important in defining the limiting problem. 
Running in free convection mode implies a strong dependency between heat transfer, mass 
transfer and temperature of the system. Packaging dimensions and material properties are then 
of considerable importance, especially for fuel cell systems without air flow and temperature 
control, such as portable air breathing products. 
In this paper we develop a simple one dimensional model of a free convection PEMFC with 
a planar configuration that integrates heat and mass transfer. This model will be validated 
experimentally and then used along with other experimental results to analyse the impact of 
thermal resistance and mass transport resistance. To do so various configurations of the 
prototype with different heat and mass transfer properties will be evaluated experimentally. 
The manifestation of dry-out and flooding as limiting phenomena will be presented in term of 
ratio between heat and mass transfer. This work unifies diverging conclusions from previous 
work [14-17] on the manifestation of the limiting problems. Also, the importance of the 
system's packaging will be highlighted and experimentally shown. 
2. Free convection planar PEMFC model 
2.1. Free convection heat and mass transfer coefficient 
Free convection on exposed surfaces of a planar PEMFC is characterized by heat and mass 
transfer resulting from the electrochemical reaction in the cell. Oxygen consumption and water 
production, resulting from cell operation, will generate concentrations gradients and density 
changes in the air. Heat loss from the cell creates a temperature gradient which generates a 
density variation in the air surrounding the cell and creates convection. All these gradients will 
cause heat and mass transfer between the cell and its environment. An exact free convection 
model should consider both heat and mass transfer phenomena combined. But, as a first 
approximation, heat transfer and mass transfer will be considered separately, related by the 
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heat and mass transfer analogy. In this section, the heat transfer coefficient (hT) and air 
species mass transfer coefficient (h£) will therefore be determined using empirical 
correlations. 
Natural convection heat transfer can be described by the non-dimensional heat transfer 
coefficient, referred to as the Nusselt number (NUL). For natural convection driven by heat 
transfer only, empirical correlations depending on geometries and boundary conditions 
express the Nusselt number as a function of the Grashof (Gr£) and Prandtl (Pr) non-
dimensional numbers [20]: 
NuL=^^ = f{GrL,?r) (1) 
Free convection from a planar PEMFC will simply be represented as a vertical heated plate. 
For this situation, the heat transfer correlation is [20]: 
NuL = 0.54 • (GrL • Pr)^, for 104 < GrL • Pr < 107 (2) 
GrL.^ = RaL=g-P^-T^l} (3) 
v-a 
As presented in Eqs. (2) and (3), only the temperature gradient is considered to lead to a 
density change in the air. Species concentration variation will also induce density gradient, but 
this effect is not considered here for simplicity. As presented by O'Hayre et al. [17], the 
thermal gradient is the main factor in natural convection of air breathing PEMFC and accounts 
for about 75% of the density gradient. This approximation leads to an underestimated value of 
the heat transfer coefficient. 
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The Sherwood (Sh£) non-dimensional number can be used to describe free convection mass 
transfer. This number can be empirically correlated, depending on geometries and boundary 
conditions, with the non-dimensional Grashof (Gri) and Schmidt (Sc) numbers: 
A- -A. 
Sha= m- L*~=f(GrL,Sce) (4) 
In order to use the analogy between heat and mass transfer for a fluid flows where there is 
simultaneous heat and mass transfer, the Lewis (Le) number, which is the ratio between heat 
and mass diffusivity, should be close to unity. For diffusion of oxygen and water vapour in 
ambient air at 25°C, the Lewis number is: 
Scn 
LeOi=-^ = l.04 (5) 
Pr 
^ 0 = ^ = 0.82 (6) 
Considering that the Lewis number values are near unity, the analogy between heat and 
mass transfer will be used here. An equation for each air species (N2, O2, H20) can then be 
obtained: 
ShaL = 0.54 • (Gr? -ScaY4, for 104 < Gr? • Sca < 107 (7) 
The term GrL -Sca from Eq. (7) is calculated using a relation proposed by Pei-Wen Li et al. 
[9]: 
Page 24 






 -a .Ma ,+(( l -wJ-Mj (9) 
Knowing the mean value of NUL and Shi, it is possible to calculate the mean value of the 
heat and mass transfer coefficients: 
- = 0 . 5 4 . ( G ^ - P r ) X . ^ ( 1 0 ) 
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2.2. Model scope and assumptions 
The scope of the model is to identify the manifestation of limiting problems at the cathode 
of an air-breathing PEMFC; either water management problems or mass transport limitations. 
Qualitative results that show dominant physics are expected, as opposed to precise predictive 
results. This model is inspired of those presented by [11, 12, 14, 15, 17, 19]. The main 
assumptions used to develop the model are: 
• One-dimensional; 
• Steady state; 
• Dry hydrogen at the anode; 
• No water crossing the membrane to the anode; 
• Uniform activity over the cathode surface; 
• Infinitely thin cathode; 
• Driving force for mass transport in the gas diffusion layer is by diffusion only [15]. 
• Uniform water content across the Nafion® membrane; 
• Equilibrium between relative humidity at the cathode and water activity in the 
membrane. 
An important assumption of the model is the absence of saturation effects due to water 
condensation within the gas diffusion layer and in the catalyst region. Modroukas [15] showed 
the importance of this aspect to model a free-convection PEMFC running under free 
convection at low temperature. Under these conditions water accumulation is the dominant 
problem that causes cell failure. Since the focus here is to identify if flooding will occur and 
not to predict the performance once it has, the model does not include the effect of water 
accumulation. Therefore, the model will not include the impact of relative humidity (RH) 
going over 100% and subsequent water formation that would impede oxygen diffusion to the 
catalyst region. The important aspect that will be captured is when the water partial pressure is 
higher than the water saturation pressure, to identify when water will condense in the cathode 
and flooding will occur. To appropriately do so, heat of water condensation (Hfg) will be taken 
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Fig. 1. Domains for the free convection planar PEMFC model with heat transfer (top) and mass transfer (bottom) 
phenomena. The free convection transfer processes at the cathode are depicted on the right hand side, while the 
other transfer processes for the anode and the rest of the packaging are shown on the left. 
Another impact of the assumptions presented above is related to water content in the 
Nafion® membrane. The last two assumptions listed above imply that water conditions within 
the membrane will be fixed by the temperature and partial pressure of water at the interface 
between the cathode and the GDL. This assumption limits the predictive accuracy of the 
model but captures the tendency for membrane water content and its related ionic 
conductivity. Water absorption, desorption and transport in the Nafion® membrane [21, 22] 
are not consider here. Future work should consider water transport in the entire membrane-
electrode assembly, including water balance at the anode. 
2.3. Model domains 
A control volume approach is used to consider energy and mass balance. The model is 
divided in three domains. The first domain is the GDL which goes from cathode's catalyst 
region to the interface of the GDL with the environment. At the interface of the catalyst with 
the GDL, the boundary conditions represent the electrochemical reactions occurring in the 
cell, namely: heat generation (QG), water production (NHO) and oxygen consumption (N0 )• 
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These fluxes are directly related to the cell current density (I). The second domain is the GDL 
interface with the environment. Boundary conditions for this domain are environment species 
molar fraction (jtoo-a) and temperature (Too). The third domain represents rest of the fuel cell, 
such as the packaging, that can exchange heat with the environment at T^; mass transport only 
occurs in domains 1 and 2. The presence of this third domain is important considering the 
analysis presented here, which includes the packaging of the system and not only the cathode 
and the GDL. The diagram in Fig. 1 presents heat and mass transfer fluxes and sketches the 
trends of species molar fraction and temperature within the domains. 
In the GDL, heat transfer is modeled as conduction only (Qc). Mass transfer occurs via 
species diffusion through the porous media. The governing equation for the displacement of 
oxygen, water vapour and nitrogen is given by the Maxwell-Stefan diffusion equation for 
multi-component systems [23]. 
QC=-kGDL-Sa-t-^L (12) 
"GDL 
I — ^ (xp-Na-xa-Np)=-Vxa, for a = 02, H20, N2 ( i 3 ) 
P=02,H20,N2 r-U(a-p)_eff 
Binary diffusion coefficients of species (D^) are calculated using relations from Bird [23]. 
In order to take into account porous media effects, the Bruggemann correction factor is used to 
correct the binary diffusion coefficients for GDL porosity (SGDL) [14]. 
°-,=j-^ ) - f r - - * ) « - < r . T j * . ^ X 
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D{a-/,)_<r=e&L-Da_fi (15) 
On the exposed surface of the GDL, heat and mass transfer are driven by free convection. 
Mean values of heat and mass transfer coefficients (hT and h£) are used. The following are 
the governing equations that link heat rejection and species movement on the GDL surface: 
Qc=hT-Sa-{Ts-Tm) (16) 
£(XA -Na -xa •N/3)=-Axa -f=r-K (17) 
P=02,H20,N2 K I s 
An important value pictured on Fig. 1 is Qout, which accounts for all other heat loss 
mechanisms in the system except that from the GDL surface (Qc). A significant part (-90%) of 
the heat generated by the fuel cells will be rejected in the environment through the rest of the 
system (packaging) in contact with the environment and through heating of the system's 
hydrogen supply (Qout). 
Qout ~ \Acell ~^A)' "T_Packaging ' V Packaging ~*x)+mH2 ' ^ p 'Vc ~ ^ x ) (18) 
2.4. Relation between heat and mass transfer and the electrochemical reactions 
A fundamental part of the model is to gather heat and mass transfer physics with the 
electrochemical reaction that occurs within the cell. Environment conditions combined with 
heat generated and mass fluxes are the input necessary to establish temperature and species 
partial pressure of the cell for an operation point. These last two inputs are driven by the 
electrochemical reaction of the cell [24]. 
Using the stoichiometry of the reaction, it is possible to establish the following molar flux 
for oxygen consumption and water vapour generation. 
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N0 = (19) 
NHlo=^J (20) 
In order to describe the fuel cell polarisation curve (V-I curve), voltage drop must be 
determined. There are three main sources of voltage drop: reaction kinetics (rjx), Ohm's law 
(rjin) and mass transport (rjMr)- Voltage drop from reaction kinetics can be described by the 
Tafel equation [24]: 




Where Io is the exchange current density and aceu is the charge transfer coefficient. These 
values will be fitting parameters in the model. Voltage drop from Ohm's law is due to internal 
electrical resistance and ionic resistance of the Nafion® membrane. Electrical resistance is 
mainly due to contact resistance between components and the material's internal resistance. 
Ionic resistance is mainly related to the electrolyte membrane thickness, water content and 
temperature. The ionic conductivity dependency with water content of the membrane will be 
estimate using an empirical relation developed by Sone et al. [25], which relates ionic 
conductivity of Nafion® with relative humidity. 
T?IR=I-Sa- (Relectric + Rionique ) (22) 
D __ membrane fTi\ 
ionique




am = 7.46 • x3 - 7.45 • JC2+3.13-X-0.378 (24) 
where x is the relative humidity. As presented in the assumptions, this value will be 
approximate by relative humidity at the cathode (RHc) because equilibrium is considered 
between the relative humidity at the cathode and the water activity in the membrane. Also, Eq. 
(24) is accurate only for a temperature of 30°C. As presented in ref. [25] ionic conductivity of 
a Nafion® membrane not only depends on its configuration and relative humidity but also on 
its temperature. 
BHC J~»'°-^>-P p5) 
saturation
 tH20 
Using saturation pressure values from Wylen et al. [26], a third order polynomial function 
was defined to fit saturation pressures between 15°C and 70°C. 
Psaturauon^o =0.164-1] +145.32-T^ + 43023.33-7; -4263759.49 (26) 
Voltage drop due to mass transport comes from the decrease in oxygen partial pressure at 
the catalyst surface [24]. 
-RTC(- ^ 
VMT= , „ "in 
It is possible to write the polarization value of the fuel cell as follows [11]: 
(27) 
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' ~ ^OCV VK WlR VTM (28) 
where EQCV is the fuel cell open circuit voltage [24]. 
En=- 2-F 
(29) 
System loss will result in heat generation (QG) proportional to voltage drop (rjm, f]iR and TJMT)-
We consider that water is produced in vapour form, so to be thermally consistent; we calculate 
Eo using lower heating value (LHV) of the Gibbs free energy variation(A^ )• Heat released 
during water condensation inside the cell is accounted for using heat of water condensation 
(Hfg). The heat generation rate can be expressed as: 
Qa=I-Sa- •V + 
Hfg ' Xc-H20_liquid 
2~F 
(30) 
If RHc < 100%, then the molar fraction of liquid water at the cathode is xc-H2o_Uquid=0, 
otherwise xc.H20_iiquid is calculated using saturated value of water molar fraction: 
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Fig. 2. Exploded view of the small PEMFC prototype, (a) Stainless steel support plate for cathode, (b) Grafoil® 
sheet, (c) Stainless steel grid for cathode, (d) GDL (SGL Carbon 10 BB), (e) MEA: Catalyst coated NAFION® 
NRE 212 and loading of 0.5 mgPt/cm2 from Ion Power, Inc., (f) Seal to prevent lateral diffusion of hydrogen in 
anode GDL, (g) Stainless steel anode channel, (h) Seal for anode flow, (i) Plexiglass support plate for anode. 
X
c-H20 liquid = Xc-H20 ~ Xc-H ^(saturated) (31) 
Using the equations developed above, an iterative approach can be used to find a 
temperature value of the cell (Tc) that will match heat generated through electrochemical 
reactions (QG) with heat loss to the environment (Qc and Qout)- To do so, an approximate 
value of Tc will be fixed and used to calculate the temperature at the surface of the GDL (Ts) 
based on conduction through the GDL and the stainless steel grid that are over the cathode. 
The temperature of the rest of the packaging {Tpackaging) is calculated as heat conduction 
through a typical thickness of the fuel cell packaging. These temperatures will then be used to 
calculate heat transfer coefficients hT and hrjackagmg with Eq. (10). Qc and Qout will then be 
determined using Eqs. (16) and (18). It should be noted that this simple modeling of heat loss 
from the system is corrected by a fitting factor (Cneat) that is determined from the experimental 
results of the baseline prototype, and used throughout. The energy balance presented in Eq. 
(32) is done at a specific operating point, defined by the current density (I) which also fixes 
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oxygen and water vapour partial pressure by imposing the corresponding molar fluxes as 
presented in Eqs. (19) and (20). Knowing species partial pressure and an approximation of 
temperatures within the system, voltage loss (V) and heat generated (gG) are calculated using 




3.1. Small PEMFC prototype 
In order to validate the model, a small PEMFC was designed and fabricated. Figure 2 
presents an exploded view of the prototype with a description of the various components. 
External dimensions of the prototype are 3.5 cm long by 1.9 cm large and 0.635 cm thick. 
Active area of the cell is 2 cm2. Table 1 summarises the values used in the analytical 
simulation of the prototype. 
3.2 Experimental set-up and results 
Tests were run using a fuel cell test station fabricated by Fuel Cell Technologies, Inc. Dry 
hydrogen was supplied to the anode using a stoichiometry ratio of 3 and atmospheric air was 
supplied to the cathode by free-convection with the ambient. During testing, the polarisation 
curve (V-I) was measured as well as the temperature and relative humidity of the cathode 
GDL's exposed surface. It is important that these measurements be made as close as possible 
to the GDL but geometrical limitations did not allow measurements to be taken directly on 
GDL's top surface. Hence, we expect the actual GDL temperature to be slightly higher than 
the measurement, leading to some discrepancies between results and modeling. 
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Experimental results were taken in steady-state conditions except for points having a 
relative humidity of 100%. These operating points presented water accumulation, which mean 
that water flux generated by the reaction was higher than the maximum water flux removed by 
free convection. Therefore, long term operation under these conditions would create water 
accumulation at the cathode, significantly reducing oxygen diffusion and limiting the 
achievable current density due to mass transport resistance. Results under these conditions 
were taken before water accumulation, so these results are not achievable in long term, steady-
state operation. Uncertainty of measurement for current density and voltage are small, 
respectively ±0.003A and ±0.003V. For temperature and relative humidity considering sensors 
accuracy and measurements repeatability, we expect uncertainty to be respectively less than 
±l°Cand±7.5%RH. 
Figure 3 presents experimental results for the small PEMFC prototype compared to results 
obtained with the model developed previously. The prototype limiting current density (//) 
occurs at 360 mA/cm2 and the maximum power density is 103 mW/cm2. The four curves 
presented in Fig. 3 put in evidence that the limiting phenomenon is dry-out, which will be 
discussed in details in the following section. Both the model and experimental results show 
that the decrease of relative humidity at high current density, which causes ionic resistance to 
increase, coincides with the non-linear voltage drop that stops the reaction. 
The main difference between experimental and analytical results occurs in temperature 
results. However, trends linking temperature, relative humidity, membrane ionic resistance 
and polarisation curve are well captured. Considering the scope of the model, which was to 
demonstrate the manifestation of the problems limiting small PEMFC performance, the model 
is adequate. 
As presented in Table 1, fitting parameters were necessary to match the model with the 
experimental results. I0 is used to fit the voltage drop from reaction kinetics and Cueat is a heat 
transfer correction factor. Temperature is a commonly adjusted value in simplify model. The 
heat transfer correlations used here are for a highly simplified geometry, neglect radiation and 
density changes from concentration gradients. Thus, they are certainly not quantitatively exact 
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and need to be corrected using the Cneat factor. Based on the modeling results, it is possible to 
estimate the relative importance of heat loss through the system. The mean value of the ratio 
between Qc and Qc + Qout is 10.6%. This small fraction of heat loss through the GDL puts in 
evidence the importance of the packaging on heat transfer. The fact that dry hydrogen was 
supplied to the anode using a stoichiometry ratio of 3 has a small impact on the thermal 
balance since heat loss through heating of the hydrogen supply at the anode is only up to 1.1% 
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Fig. 3. Comparison between experimental and simulation results for free convection fuel cell operated at ambient air of 
23.5°C and 40% RH as a function of current density: (a) Polarization curves, (b) Relative humidity on surface of 
cathode GDL, (c) Fuel cell membrane resistance calculated by Eqs. (23) and (24) using relative humidity on surface of 
cathode GDL for experimental results, (d) Temperature on surface of cathode GDL. 
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Table 1 
Model input values 
Mode l parameter value 
RHX A s specified 
T<x> As specified 
R-electric 0.2 Q 
Eocv 1-185V 
WGDL 0.38 m m 
SGDL 0.84 
Sa 2 cm2 
Seen 20 cm2 
L 3.5 cm 
^Membrane 70 (im 
acw/ 0.22 [24] 
W l O W m ' K - ' i n ] 
Fitting parameter 
I0 0.07 A m"2 
Ch/eat 2.17 
4. Investigation of water management problems 
4.1. Dry-out 
As presented in [13, 17], operation of a small PEMFC is divided into three main regions: 
humidification, flooding, and dry-out. Figure 4 presents the relative humidity curve of the 
cathode, which increases up to 100% RHC at a current density of 65 mA/cm2 (humidification). 
In the second region, relative humidity is saturated at 100%, which means that water is 
condensing in the cell. Water flux generated through the electrochemical reaction is higher 
than water flux removed via free convection. At a current density of 320 mA/cm2 relative 
humidity of the cathode begins to decrease with increasing current density. Under these 
conditions the increase in water partial pressure with current density is not significant enough 
to compensate for the increase in saturation pressure due to temperature augmentation of the 
cell. 
Moreover, decreasing relative humidity will increase ionic resistance of the electrolyte and 
lead to a larger voltage drop in the cell. This loss will further raise the fuel cell temperature 
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and accelerate the drop in relative humidity until the cell reaches a limiting current (//) caused 
by an excessively high ionic resistance, and the heat generation that will. This third zone is the 
dry-out of the cell and has been explained by O'Hayre [17]. 
To better understand the manifestation of flooding and dry-out phenomena, Fig. 4 
compares the water flux generated by the electrochemical reaction versus the maximum water 
flux removed through free convection [17]. The three zones in Fig. 4 are separated by two 
points of operation under which maximum water removal rate is at the same level as the water 
generation rate. It should be noted that water removal flux is calculated using the saturated 
value of water in air. Therefore, this represents the maximum water flux that can be removed 
from the cell by evaporation. In humidification and dry-out regions, where water flux removal 
rate at 100% RH is higher than the water flux generated, the water flux removed from the 
system will decrease in order to match the water flux generated. Under this condition, relative 
humidity of the cell will drop under 100% as presented in relative humidity curve in Fig. 4. 
But, in the flooding region, the water flux removed will not be able to match the generated 
water flux because it is already at its maximum value. Consequently, steady-state operation in 
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Fig. 4. Reference model results for water flux generated by electrochemical reaction and maximum water flux 
removed by free convection mass transfer. Relative humidity at the cathode is also plotted as a function of 
current density. With increasing current density, water balance in the cell changes from humidification, to 
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The transition points between these zones are dependant on the system configuration and 
environmental conditions. Electrical resistance, thermal resistance, mass transport resistance, 
Membrane Electrode Assembly (MEA) properties, GDL properties, etc. will influence the 
position and manifestation of these zones of operation. In addition to GDL and MEA 
properties, packaging of the system will have a strong influence on the PEMFC performance. 
4.2. Thermal resistance variation 
Let's define the equivalent thermal resistance (Rj) of a small PEMFC as the ratio of 
temperature difference between the cell and the environment (AT) over heat loss from the cell, 
averaged over all operation points: 
RT
-Q^Q: ( 33 ) 
A system with a higher thermal resistance will have, for the same amount of heat generated 
by the cell, a higher temperature. With results presented previously, this would mean that 
increasing the thermal resistance between the PEMFC and its environment would increase the 
cell's temperature, lower relative humidity and ultimately decrease the limiting current 
density (//) by pushing forward the dry-out problem. This point has already been highlighted 
by O'Hayre [17] through modeling analysis while considering the effect of GDL thickness. 
But in a more comprehensive way, this phenomenon not only occurs while changing GDL 
properties but for the entire packaging of the system. Hence, using the small PEMFC 
prototype presented previously as a reference, tests were run while changing the thermal 
resistance of the system to demonstrate this behaviour. Experimental results for the same cell 
with the surface area and material of the packaging modified to lead to higher and lower 
thermal resistance are presented in Fig. 5. Thermal resistance is increased by using material 
with lower thermal conductivity and decreased by adding conductive material to add surface 
area in contact with the environment. 
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As shown in Fig. 5 decreasing equivalent thermal resistance increases the limiting current 
(//) and the range in which flooding occurs. The increase in performance is only due to 
delaying the transition point between the flooding and dry-out regions. With higher thermal 
resistance, temperature variation as function of current density is higher and the saturation 
pressure increase is more significant. Thus, the humidity level decreases and the ionic 
resistance increases are more significant which causes dry-out to occur earlier. This behaviour 
is pictured by the four curves presented in Fig. 5. 
Using the model developed, simulations of cells with various equivalent thermal resistances 
were carried out to obtain the limiting current density (//). Changing thermal resistance in the 
model slightly affects the mass transport resistance by changing the temperature gradient 
which affects air properties. Figure 6 shows that the increase in limiting current density as 
function of equivalent thermal resistance variation is highly non-linear and increases 
dramatically around RT=25 K/W. AS expected from experimental results, lowering thermal 
resistance increases the limiting current up to a maximum limiting current density, Ii.max (675 
mA/cm2 in Fig. 6). The maximum limiting current density (Ii-max) is the current value for 
which voltage is zero and the limiting water management phenomenon is at the point of 
transitioning between flooding and dry-out. At this operating point, a small decrease in the 
equivalent thermal resistance wouldn't allow the system to heat up sufficiently to reach dry-
out operation mode before voltage drops to OV. Consequently, under these conditions, the 
limiting factor for the PEMFC would not be dry-out but flooding instead. Limiting current 
would then be shifted to the transition point between the humidification and flooding zones in 
Fig. 4 (crossing point furthest to the left). The important point shown in Fig. 6 is that thermal 
resistance can significantly increase the limiting current of the cell and control whether the 
limiting phenomenon is dry-out or flooding. 
Low thermal resistance behaviour - If thermal resistance of the system is low enough, 
increasing heat loss will not cause the temperature of the cell to rise significantly and 
consequently the saturation pressure will remain practically constant. Increasing the current 
density will however increase rate of water generated and the water partial pressure. At 
practically constant temperature, water will eventually accumulate in the system without 
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manifestation of the dry-out phenomenon. Experimentally, this operating mode can be 
achieved by putting the anode side of the small PEMFC in contact with a large heat sink, such 
as a massive block of thermally conductive material (stainless steel). This operating mode may 
seem unusual for a small PEMFC, but in fact it simulates a cell that would be physically 
integrated into a large system. This effect would be even greater for micro fuel cells. 
The experimental results presented in Fig. 7 show that temperature variation on the surface 
of the GDL of a small PEMFC in contact with a heat sink is very low; temperature variation is 
less than 0.5°C for a current density up to lOOmA/cm2. Under these operating conditions, the 
limiting current in steady-state operation is low (150 mA/cm2) and occurs because of the 
formation of water droplets on the surface of the GDL as observed visually; the dry-out 
phenomenon is never reached. This highlights the importance of thermal rejection on water 




















Fig. 5. Experimental results for free convection fuel cell with different thermal resistance values (R-r) as a 
function of current density, showing that lowering thermal resistance increases limiting current: (a) Polarization 
curves, (b) Relative humidity on surface of cathode GDL, (c) Fuel cell membrane resistance calculated by Eqs. 
(23) and (24) using relative humidity on surface of cathode GDL, (d) Temperature on surface of cathode GDL 
(ambient air at 23.5°C and 40% RH). 
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Fig. 6. Model results showing the impact of equivalent thermal resistance (RT) on the limiting current density for 
free convection fuel cells. As the RT is increased, the limiting phenomenon switches from flooding to dry-out 
(ambient air at 20°C to 30 °C, and 40% RH). 
Robustness - As shown in Fig. 6, change in environment temperature or relative humidity 
shifts the limiting current curve and changes the optimal point of equivalent thermal 
resistance. In order to achieve system robustness, one would have to consider these 
phenomena and use a more indulgent heat rejection configuration in order to achieve dry-out 
phenomenon on a larger range of values and avoid flooding as the limiting phenomenon. 
Otherwise a system designed tightly around an optimum value for a certain environmental 
condition might not be able to reach steady-state operation in environments of higher relative 
humidity and/or lower temperature. 
4.3. Mass transport resistance variation 
Let's define the equivalent mass transport resistance (RM) of a small PEMFC as the ratio 
between water partial density variation and water generated by the system, averaged over all 
operation points: 
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Fig. 7. Experimental results for free convection fuel cell operated with a high thermal resistance and a low 
thermal resistance (heat sink) that allows practically constant temperature as a function of current density, 
showing that low thermal resistance system was limited by flooding problems: (a) Polarization curves, (b) 
Relative humidity on surface of cathode GDL, (c) Fuel cell membrane resistance calculated by Eqs. (23) and (24) 







As for thermal resistance, mass transport resistance will impact the performance of a small 
PEMFC running in free convection mode. If system mass transport resistance is increased, the 
water molar fraction will increase and the oxygen molar fraction at the cathode will decrease. 
From a water management perspective, this will allow the cell to reach higher current density 
due to lower water removal rate, which will push forward the transition point between 
flooding and dry-out. This will be true unless mass transport resistance is too high and creates 
significant voltage drop due to lack of oxygen. Using the modeling results, we can plot oxygen 
and water vapour molar fraction against current density. 
Figure 8 shows that the oxygen molar fraction does not decrease significantly, even at high 
current density. Molar fraction of oxygen varies from 0.21 to 0.14 when current density goes 
from 0 to 300 mA/cm2. Also, according to this trend, the model predicts that oxygen molar 
fraction would reach 0 at about 1600 mA/cm2, which is quite superior to any results presented 
here and for any free convection micro-PEMFC. An important conclusion that can be drawn is 
that oxygen depletion at the cathode catalyst zone, due to pure mass transport problems, is not 
the actual problem that limits small PEMFC when running in free convection mode. The same 
conclusion was drawn by Modroukas [15] and O'Hayre [17]. 
The experimental impact of changing mass transport resistance was evaluated by using as 
reference the small PEMFC presented previously and by adding a screen on the 
cathode's GDL top surface. The screen, which consists of a carbon cloth identical to the 
current GDL, increases the mass transport resistance to and from the cathode. For these tests, 
temperature and relative humidity were measured at the top surface of the cathode GDL in 
order to compare with previous results. 
The trends described above are shown experimentally in Fig. 9. Adding mass transport 
resistance to the system increases maximum limiting current. With a higher mass transport 
resistance the system will have a higher molar fraction of water at the cathode, so for a same 
temperature, the water activity in the membrane will be higher. This will prevent dry-out of 
the electrolyte and increase the limiting current Figure 9 shows that at 285 mA/cm2, the 
relative humidity of the reference test is decreasing while the relative humidity of the 
prototype with higher mass transport resistance is still saturated at 100%. Up to this point the 
temperature values for both tests are similar but because of the relative humidity decrease, the 
reference test temperature starts to increase due to augmentation of ionic resistance that 
generates more heat loss. Adding a screen on the surface of the GDL increases the thermal 
resistance, and as presented above, this should decrease the limiting current. But, the increase 
in mass transport resistance is more significant and performances increase instead of 
decreasing. This proves that increasing mass transport resistance of a small PEMFC that is 
nominally limited by dry-out can increase its performances by keeping water in the cell. Just 
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as thermal resistance was found to be critical, changing mass transport resistance can also 
modify the fuel cell performance and impact the water management challenges. 
0i , , , , , , ,—10 
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Fig. 8. Reference model results for relative humidity and species molar fraction at the surface of cathode GDL as 
a function of current density for free convection fuel cell operated at ambient air at 23.5°C and 40% RH. These 
results show that oxygen depletion is not the limiting phenomenon, even at higher current densities. 
5. Discussion on water management 
5.1 Limiting phenomena 
Reducing thermal resistance and increasing mass transport resistance allows small air 
breathing PEMFC to reach higher limiting current densities. This is done by pushing the 
transition point between flooding and dry-out phenomena to higher current densities. 
However, the operating range in which flooding occurs broadens. Ultimately, with further 
reduction in thermal resistance, dry-out operating mode will not be reachable and only 
flooding of the system will be achievable beyond the humidification operating zone. The 
packaging, through its thermal and mass transport resistance, establishes what kind of limiting 
phenomena will occur. For example, a small package with high thermal resistance and low 
mass transport resistance will exhibit the dry-out phenomenon. In the opposite situation, a 
large package with low thermal resistance and high mass transport resistance can result in 
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flooding problems. This conclusion allows to unify observations from [14, 15, 16] stating that 
the limiting phenomenon is flooding with conclusions from [8, 13, 17] that the limiting 
phenomenon is dry-out. 
However, another point that must be considered regarding the manifestation of limiting 
phenomena is the ideal limiting current density {Judeai)^ which is the limiting current of the 
system if no mass transport, flooding or dry-out phenomena occur. The limiting current value 
in this ideal case is solely due to the voltage drop from reaction kinetics and Ohm's law with 
constant ionic resistance, so this value is fixed by cell properties and electrical resistance of 
the system. This value will become the limiting phenomenon when the following ratio is 
respected: 
In this particular case, the limiting current (//) due to dry-out or flooding will not be 
reachable because loss from electrical resistances or reaction kinetics would be too important. 
In order to get higher performance, one would have too lower these losses instead of working 
on thermal or mass transport resistance. 
5.2 Operating considerations 
Using the model, relative humidity for three different thermal resistances was plotted in 
Fig. 10. Sufficiently low thermal resistance will maintain the flooding operating mode without 
reaching the dry-out mode, as shown for Rf=ll.6 in Fig. 10. This condition is possible if 
temperature variations are kept very low so that the partial pressure of water will remain 
higher than the saturation pressure value. Under this condition, the transition point between 
flooding and dry-out operating mode disappears and the limiting current of the system is fixed 
by the transition between humidification and flooding operating mode. The system could then 
only be operated in steady-state regime in the humidification zone. 
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However, if thermal resistance is increased sufficiently, the flooding operating zone will 
disappear, as presented for the equivalent thermal resistance curve ofRr=59.1 K/W in Fig. 10. 
Maximum water removal rate will always be greater than water generated by the 
electrochemical reaction. Water flux removed will adjust itself to the water generated and will 
bring the system down to a relative humidity lower than 100%. Considering the shape of the 
maximum water removal rate at low current density, relative humidity will first increase 
without reaching 100% and eventually will decrease. Therefore, only humidification and dry-
out operating modes will occur. However, it is important to consider that every operating point 
will be achievable because there is no flooding zone, which is not the case with the 
intermediate equivalent thermal resistance curve {Rf=41.5 K/W). Under this mode of 
operation, there will be a range in which long term operation is not possible because of 
flooding. In order to decrease the flooding zone and increase robustness, the thermal resistance 
must be increased and/or the mass transport resistance must be decreased. However, 
increasing robustness of the system is done at the cost of reducing the limiting current density. 
5.3 Thermal resistance and mass transport resistance ratio 
The previous discussion for water management within free convection fuel cells was 
mainly conducted considering various thermal resistances but at a constant mass transport 
resistance. However, as demonstrated similar results can be achieved by changing mass 
transport resistance and keeping the thermal resistance practically constant. Hence, increasing 
thermal resistance and/or lowering mass transport resistance reduces the humidity level in the 
system either by increasing the saturation pressure or lowering the water partial pressure. This 
favours dry-out as the limiting phenomenon. On the opposite, decreasing thermal resistance 
and/or increasing mass transport resistance would lead to a flooding problem. Since these 
resistances variations act in opposite ways, one can define a ratio between thermal and mass 
transport resistances that would describe which limiting phenomenon will occur. Considering 
the units of thermal and mass transport resistance, we can define a non-dimensional water 
management ratio of the system (WMRatio) by multiplying the ratio of resistances by the 
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Fig. 9. Experimental results for free convection fuel cell with different mass transport resistance (RM), showing 
that increasing mass transport resistance increases the limiting current: (a) Polarization curves, (b) Relative 
humidity on surface of cathode GDL as a function of current density, (c) Fuel cell membrane resistance 
calculated by Eqs. (23) and (24) using relative humidity on surface of cathode GDL, (d) Temperature on surface 
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Fig. 10. Model results of relative humidity on surface of cathode GDL as a function of current density for free 
convection fuel cell. For high equivalent thermal resistance (RT=59.1 K/W) there is no flooding zone, only 
humidification and dry-out occur. For intermediate equivalent thermal resistance (Rr=41.5 K/W) there are three 
zones: humidification, flooding and dry-out. For low equivalent thermal resistance (RT=11.6 K/W) mere is no 
dry-out zone (ambient air at 23.5°C and 40% RH). 
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WMRali0=^-Cp-p (36) 
For the reference prototype presented in this paper, the transition point between dry-out and 
flooding limitation phenomena would occur at WMRatiO-0.026 for a PEMFC operated at 
ambient air of 23.5°C and a relative humidity of 40%. It is important to understand that this 
specific value is valid only for the prototype and its specific geometry. 
6. Conclusion 
In this paper, we have presented a simple ID model of a free-convection PEMFC that 
couples heat and mass transfer with the electrochemical reaction of a small PEMFC. 
Experimental results using a small air breathing PEMFC prototype with a planar configuration 
validate the consistency of this model. However, simplifications used in the model regarding 
heat transfer did not allow an exact agreement between experimental and model results, so a 
correction factor was necessary to get a better match between temperatures. The model would 
have advantage to be improved regarding heat transfer analysis. Also, the analogy between 
heat and mass transfer was used to calculate coefficients and each phenomenon was 
considered separately. The model would be improved if one would merge these two 
phenomena while evaluating heat and mass transfer coefficients. 
Analysis was conducted using the model along with various experimental investigations to 
evaluate dry-out and flooding phenomena and the impact of thermal resistance and mass 
transport resistance of a small PEMFC running in free convection mode. Discussion of water 
management was made regarding limiting phenomena and operation of such a system. 
Dependency of thermal resistance and mass transport resistance of the system was 
demonstrated concerning cell performances limitations due to water management problems. 
Important conclusions were drawn concerning water management problems for small free 
convection fuel cells: 
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1- The ratio between thermal and mass transport resistance (WMRatio) of the packaging is a 
critical aspects for water management, controlling if and when dry-out or flooding problems 
will occur. 
2- High ratio of resistances tends to dry-out the electrolyte, leading to increased ionic 
resistance and a voltage drop limiting the achievable current density. 
3- Low ratio of resistances could lead to flooding of the cathode that would prevent oxygen 
mass transport to the catalytic sites and limit the achievable current density. This is 
characteristic of small and micro fuel cells integrated into larger system. 
4- Fuel cells running in free convection mode are characterised by three modes of operation: 
humidification, flooding and dry-out, as presented by [13, 17]. The manifestation of these 
modes is affected by the system's packaging properties and the surrounding conditions. 
5- Considering fuel cells limited by dry-out, there is a compromise between the maximum 
limiting current density and robustness of the system: the flooding zone will broaden when the 
maximum current density is increased through a diminution of the ratio between thermal and 
mass transport resistance. 
6- Mass transport voltage drop caused by a lack of oxygen at the cathode, due to pure mass 
transport problems and not flooding, is not significant considering the limiting current density 
of air breathing small PEMFC. The same conclusion was also drawn by Modroukas [15] and 
O'Hayre [17]. 
Finally, the conclusions brought by this paper show the impact of packaging for 
performances reached by a small fuel cell. The importance of heat and mass transfer of an air 
breathing fuel cell makes the design of the packaging critical for the performance of the 
system. Thus, further work concerning small PEMFC would benefit from placing emphasis on 
packaging design. This is even more critical for micro fuel cells which are dominated by heat 
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transfer through the packaging. For low thermal resistance systems emphasis should be placed 
on removing adequately water in order to increase performance. On the other hand, for high 
thermal resistance system, emphasis should be placed on increasing thermal rejection and 
lowering water removal to achieve higher performance [17]. One would need to keep in mind 
that thermal rejection and mass transport are linked by the free convection phenomena which 
will push both elements in the same direction. However, it is possible to change more 
significantly one element. For example mass transport resistance will be more affected than 
thermal resistance by changes in GDL porosity, while changing the packaging size without 
changing the cell's active surface or cathode exposed area will affect the thermal resistance 
more considerably. The simple modeling approach and non-dimensional water management 
ratio defined here can guide a designer in developing high performance air breathing fuel 
cells. 
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Dans le cadre du projet, un modele analytique simple permettant de modeliser les phenomenes 
physiques de transport de masse et de transfert de chaleur pour une PEMFC avec une 
configuration planaire fonctionnant en convection naturelle a ete realise. Cette modelisation 
des echanges de chaleur et de masse a ensuite ete reliee aux produits des reactions 
electrochimiques de la pile, soit les pertes de chaleur et les flux massiques provenant des 
reactions. Ceci a permis d'obtenir un modele analytique complet. Le modele analytique est 
simule a l'aide du logiciel MatLab®. 
Par la suite, un prototype d'une petite PEMFC fonctionnant en convection naturelle a ete 
concu et fabrique. Ce prototype a atteint une densite de courant maximale de 360 mA/cm2 et 
une densite de puissance de 103 mW/cm2. Des resultats experimentaux obtenus a partir de ce 
prototype ont permis de valider le modele analytique developpe et de determiner les 
parametres de fonctionnement de la MEA. II est a noter qu'etant donne Putilisation d'une 
geometrie simplifiee dans le modele analytique et 1'absence des phenomenes de rayonnement, 
le coefficient de transfert de chaleur a du etre rectifie par un facteur de correction, et ce, afm 
d'obtenir une meilleure concordance entre les resultats experimentaux et les simulations 
realisees avec le modele. 
En utilisant le modele analytique conjointement a des resultats experimentaux, la 
manifestation de phenomenes limitants a ete verifiee : assechement de la membrane et 
inondation de la cathode. Aussi, une etude parametrique du systeme au niveau de la resistance 
thermique et de la resistance a la diffusion a ete faite. Cette analyse theorique menee 
conjointement avec des resultats experimentaux a permis de mieux comprendre la 
manifestation des phenomenes limitants en ce qui concerne le fonctionnement de petite 
PEMFC en convection naturelle et de mettre en evidence 1'importance du packaging d'une 
PEMFC sur ses performances. Les conclusions importantes et le developpement du modele 
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analytique ont d'ailleurs fait l'objet d'un article tel que presente dans le chapitre 2 du present 
memoire. 
En ce qui concerne l'objectif principal et les sous-objectifs du projet, il apparait qu'ils ont ete 
rencontres. En effet, un modele analytique simple a ete developpe, un prototype a ete concu, 
une exploration experimentale a ete menee, une etude parametrique a ete effectuee et 
differentes conclusions quant au fonctionnement des PEMFC en convection naturelle ont ete 
obtenues. Ceci a permis d'avoir une meilleure comprehension des problemes de gestion de 
l'eau et de transport de masse dans une micro PEMFC fonctionnant en convection naturelle, et 
ce, dans l'optique de favoriser une conception intelligente de ce genre de systeme. 
En termes de resultats concernant le fonctionnement du prototype et le fonctionnement general 
de PEMFC en convection naturelle, les conclusions suivantes ont ete obtenues : 
- Le ratio entre la resistance thermique et la resistance au transport de masse du systeme 
(WMRatio) est un element critique qui determine si l'assechement de la membrane ou 
l'inondation de la cathode sera le phenomene limitant. Pour le prototype fabrique, en se basant 
sur les resultats analytiques, on trouve qu'une valeur de ce ratio adimensionnelle de 0.026 
correspond au point de transition entre les 2 phenomenes limitants, et ce, pour une temperature 
exterieure de 23.5°C et une humidite relative de 40%. 
- Une valeur elevee de ce ratio de resistances engendre des problemes d'assechement de la 
membrane de polymere, qui se traduisent par une diminution de la plage d'inondation de la 
cathode et une diminution du courant maximal pouvant etre atteint par le systeme. A 1'oppose, 
diminuer ce ratio de resistance permet d'accroitre le courant maximal, mais augmente 
egalement la plage sur laquelle se produit l'inondation de la cathode. Par exemple, 
experimentalement en modifiant la resistance thermique du systeme par rapport au prototype 
de reference, il a ete possible de faire passer le courant maximal de 360 mA/cm2 a 440 
mA/cm2 en diminuant la resistance thermique, tandis qu'en augmentant la resistance 
thermique le courant maximal est passe de 360 mA/cm2 a 300 mA/cm2. 
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- Les petites PEMFC fonctionnant en convection naturelle sont caracterisees par trois modes 
d'operations: l'humidification, l'inondation et l'assechement de la pile. La manifestation et la 
plage de ces trois modes d'operation sont fortement influencees par le packaging du systeme 
par 1'intermediate de sa resistance thermique et de sa resistance au transport de masse. 
-Pour les PEMFC limitees par des problemes d'assechement de la membrane, il existe un 
compromis entre le courant maximal du systeme et la plage de la zone d'inondation de la 
cathode. En effet, augmenter le courant limitant par une diminution du ratio entre la resistance 
thermique et la resistance au transport de masse du systeme entraine une augmentation de la 
plage sur laquelle l'inondation de la cathode se produit. II est important de se rappeler que 
cette plage d'operation n'est pas viable en regime permanent et done augmenter cette zone 
diminue la capacite du systeme a operer sur 1'ensemble de sa plage de densite de courant. 
Autrement dit, la robustesse du systeme est reduite au detriment du courant maximal pouvant 
etre atteint. 
- Les pertes de tension provenant du transport de masse engendre par un manque d'oxygene a 
la cathode, qui proviennent seulement de problemes de diffusion et non d'accumulation d'eau, 
ne sont pas significatives pour les densites de courant considerees. En effet, ces problemes 
devraient commencer a etre significatifs a partir de 1600 mA/cm2, ce qui est nettement plus 
eleve que les courants limitants obtenus avec les differentes configurations du prototype, qui 
sont de l'ordre de 300 mA/cm2 a 440 mA/cm2. 
Contributions 
La principale contribution du present projet est de fournir une explication plus comprehensive 
de la manifestation des problemes limitant les PEMFC fonctionnant en convection naturelle. 
Comme il a ete presente dans le chapitre 1, differents travaux ont ete effectues concernant ce 
mode d'operation pour les PEMFC et des conclusions disparates ont ete tirees. Entre autres, 
Modroukas [2006] a mis en evidence les problemes d'accumulation d'eau et d'inondation de 
la cathode, tandis que O'Hayre et coll. [2007] ont mis en evidence les problemes 
d'assechement de la membrane et la presence de 3 zones d'operation successives: 
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humidification, accumulation d'eau et assechement. Aucune de ces etudes ne presente la 
manifestation de ces phenomenes en les reliant au packaging du systeme, plus specifiquement 
il s'agit de la resistance thermique et de la resistance au transport de masse qui varient selon la 
geometrie et les composants du systeme. Ainsi, les conclusions apportees par ces auteurs sont 
vraies, mais pour des conditions donnees et pour une geometrie plus specifique du systeme. 
Les travaux effectues relient l'impact de la variation du transfert de chaleur et du transport de 
masse entre le systeme et l'environnement aux problemes limitant ultimement les 
performances de la pile. 
Aussi, toujours en considerant le transfert de chaleur et le transport de masse, la gestion de 
l'eau au sein d'une PEMFC en convection naturelle est presentee d'une facon plus 
comprehensive. La manifestation des modes d'operation (humidification, accumulation d'eau 
et assechement) est expliquee. II est mis en evidence que ces modes se succedent, mais que 
certaines conditions d'operation font en sorte que ces zones de fonctionnement vont 
disparaitre ou ne pourront se produire. Par exemple, une pile avec un transfert de chaleur trop 
important ne sera pas en mesure d'atteindre une densite de courant qui provoque son 
assechement et consequemment, ce systeme sera limite par des problemes d'inondation de la 
cathode. 
Bref, la relation qui relie le packaging du systeme et la manifestation du probleme limitant a 
ete mise en evidence dans ce projet. II a ete montre que lors du design d'un tel systeme cet 
aspect devra etre considere en vue d'effectuer une conception intelligente qui permet de 
repousser les problemes limitants et d'augmenter les performances d'une micropile a 
combustible fonctionnant en convection naturelle. 
Travaux futurs 
L'analyse theorique conduite dans le present projet aurait avantage a etre approfondie et 
amelioree. Voici les principaux elements qui pourraient etre ajoutes au modele afin de la 
rendre plus realiste : 
• Ajouter les phenomenes de rayonnement de la structure; 
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• Calcul des coefficients de transport de masse et de transfert de chaleur specifique et 
couples entre eux pour la geometrie du prototype; 
• Faire une etude plus approfondie pour mieux determiner le facteur de correction pour 
les coefficients de diffusion des differentes especes dans le materiau poreux qu'est le 
GDL. 
• Considerer la cathode comme une structure poreuse dotee d'une epaisseur plutot 
qu'une couche infiniment mince et inclure la diffusion des gaz et le transfert de 
chaleur de cette structure; 
• Considerer la quantite d'eau evacuee par l'anode etant donne l'ecoulement 
d'hydrogene sortant du systeme. 
En ce qui concerne les etudes effectuees sur les PEMFC fonctionnant en convection naturelle, 
il serait egalement interessant d'approfondir l'analyse en ce qui concerne l'anode. En effet, le 
present projet s'est concentre sur les problemes de transport de masse et de gestion de l'eau 
pour une cathode fonctionnant en convection naturelle; les phenomenes se deroulant a l'anode 
ont ete laisses de cote. D'ailleurs, un ecoulement avec une stcechiometrie de trois a ete fourni a 
l'anode durant les experiences. II est important de se rappeler que le fonctionnement d'une 
PEMFC en convection naturelle est fait de sorte a reduire le nombre de sous-systemes 
connexes afin d'augmenter la densite energetique du systeme et de reduire sa complexity. 
L'utilisation d'un debit et l'inutilisation d'une certaine quantite d'hydrogene ne sont done pas 
des elements souhaitables. Un fonctionnement de type dead end (ratio stoechiometrique de 1) 
devrait etre envisage afin d'utiliser tout l'hydrogene. Cet element devrait done etre rajoute au 
modele afin de tenir en compte les phenomenes de transport de masse au niveau de l'anode. 
Dans une perspective de design et de conception de prototype de PEMFC, il serait interessant 
d'utiliser les conclusions fournies par le present projet afin d'orienter le design d'une petite 
PEMFC fonctionnant en convection naturelle. Deux approches seraient interessantes a ce 
niveau. La premiere est de concevoir un systeme ayant un transfert thermique tres efficace de 
sorte a eviter les problemes d'assechement de la membrane et d'avoir comme phenomene 
limitant 1'accumulation d'eau a la cathode. En utilisant un systeme de controle passif, comme 
celui utilise par Modroukas [2006], il s'agirait alors de favoriser le retrait de l'eau du systeme. 
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La deuxieme approche est de concevoir un systeme ayant un transfert thermique et un transfert 
de masse tel que le phenomene limitant soit l'assechement de la membrane. II s'agirait done 
d'optimiser la geometrie du systeme pour maximiser les performances en repoussant 
l'apparition du mode d'assechement, mais tout en s'assurant que ce phenomene soit en mesure 
de se manifester. Par la suite, un mode d'operation alterne entre la zone d'accumulation d'eau 
et d'assechement pourrait etre envisage afm de gerer l'humidite de la membrane. De cette 
facon, des performances encore plus interessantes pourraient etre obtenues, car il serait 
possible pour un certain laps de temps de faire fonctionner le systeme dans une zone 
d'assechement sans toutefois avoir autant de pertes etant donne une humidite relative faible. 
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A. ANNEXE A : TRANSFERT DE CHALEUR 
L'annexe A presente les calculs de transfert de chaleur entre l'environnement et le prototype. 
Ces calculs sont utilises afin de determiner les equations qui seront utilisees dans le modele 
analytique d'une PEMFC fonctionnant en convection naturelle. II est important de noter que 
1'analyse presentee en ce qui concerne le transfert de chaleur est decouplee du transfert de 
masse. Les coefficients de convection de transfert de chaleur moyen (hT et hT GDL) sont 
calcules en utilisant une relation reliant le nombre de Nusselt (Nu£) avec le nombre de Grashof 
{Gr{) et de Prandtl (Pr). Le nombre Schmidt (Sc) relatif au transport de masse n'est pas tenu 
en compte. Cette hypothese simplificatrice a ete utilisee par O'Hayre et coll. [2007] et permet 
d'obtenir une bonne coherence avec des resultats experimentaux. 
Schema : 
La figure suivante presente le systeme sur lequel le transfert de chaleur est evalue. 
Structure de 
I'anode Structure de 
la cathode 
Figure A. 1: Schema du systeme 
Ou S a : surface active de la pile recouverte par un GDL (Gas diffusion layer) 
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Hypotheses: 
• Ecoulement developpe; 
• 1 dimension; 
• Regime permanent; 
• On neglige l'effet de cavite de la geometrie en ce qui conceme le coefficient de 
transfert de chaleur; 
• Proprietes constantes de l'air au dessus de la plaque plane; 
• Ecoulement laminaire; 
• Coefficient de convection uniforme pour le systeme; 
• On considere le transfert de chaleur uniquement dans la structure de la pile et le GDL, 
on neglige les autres composants du systeme; 
• L'hydrogene est achemine a 1'anode a temperature ambiante et 1'ecoulement 
d'hydrogene est rechauffe jusqu'a ce qu'il atteigne la temperature de la pile. 
• Considerant les flux massiques impliques et l'exces important d'air par rapport aux 
autres especes chimiques, il est raisonnable d'assumer que la reaction chimique ne 
cause pas une variation importante des proprietes et que l'enthalpie ne variera qu'en 
fonction de la temperature et du H2O. 
Transfert de chaleur: 
En effectuant un bilan d'energie sur 1'ensemble du systeme, on trouve que : 
dt * 





u v2 ^ 




• On a que min = mout et W = 0 ; 
• Aussi, etant donne qu'il s'agit d'un ecoulement developpe : vin - voul ; 
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Etant donne que la dimension du dispositif est faible on a que gzin « gzout ; 
^=6 
it 
^ z^G ^systeme 
^systeme *^G 
Ou QG est la chaleur generee par la pile et Qsystime represente les pertes thermiques du 
systeme. Ces pertes peuvent etre divisees en 5 : 
1- Qcalhode : les pertes provenant du transfert de chaleur avec l'ecoulement d'air sur la 
cathode. 
2- Qanode : les pertes thermiques provenant du rechauffement de l'hydrogene circulant 
a 1'anode. 
3~ Qstructure cathode '• le s Pertes provenant de l'echange thermique de la structure du 
systeme du cote de la cathode. 
4" Qstructure anodee '• ^ es Pertes provenant de l'echange thermique de la structure du 
systeme du cote de 1'anode. 
5- Qstmcture peripheriee '• le s Pertes thermiques provenant de la peripheric de l'enceinte du 
systeme. 
On peut done ecrire le bilan d'energie sous la forme suivante : 
x^G *£ cathode z£anode z£structure _cathode ^structure _anodee ^structure _ peripheriee yr\~J) 





1 zz.structure peripheries 
'structure anode 
Figure A.2: Schema des resistances thermiques du systeme 
En utilisant le concept des resistances thermiques, il est possible d'ecrire chaque flux de 





hT • + -
JGDL (A-4) 
\"T_GDL 'VGDL J 




structure cathode 1 E 
• + -h k 











(TC-TX)-{2-H + 2-L)-2-E 
structure _ peripheriee 1 F ^ 
*• peripheric 
hT structure J 
(A-8) 
Afin de simplifier 1'analyse de transfert de chaleur seulement deux coefficients de convection 
moyen seront considere. Le premier sera pour le transfert thermique avec la surface expose de 
la cathode (hT GDL). Le second sera pour le transfert thermique avec le reste du systeme (hT) 
qui sera d'ailleurs calcule a partir d'une temperature TSJtrcuture moyenne de la structure evaluee 
en considerant la conduction au travers une epaisseur moyenne des materiaux composant le 
systeme. Les valeurs de hT et hT GDL peuvent etre determinees par l'intermediaire des 
relations empiriques de transfert de chaleur sur une plaque verticale en convection naturelle 
[INCROPERA ET DEWITT, 2002]. 
NuL =C-(GrL-?r)n =C-Ra"L \C = 0.54 












S ' P ' V* 5 structure -* °o / ' ^ (A-12) 
v - a 
TVw -k 
—
 lyuL structure "'air hT (A-13) 
Ou les proprietes de l'air sont evaluees a T = 0.5 • (Ts + Tx). Ainsi, en regroupant les equations 




yhr(}DL KGDL J 




V T ^structure J 
+ 
(Tc-Tx)-{2-H + 2-L)-2-E 
f 1 F "\ 
1 peripheric 
hT k structure J 
(A-14) 
II est important de noter que la valeur de QG est determinee dans 1'annexe C. 
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B. ANNEXE B: TRANSPORT DE MASSE 
L'annexe B presente les calculs de transport de masse entre l'environnement et le prototype. 
Ces calculs sont utilises afin de determiner les equations qui seront utilisees dans le modele 
analytique d'une PEMFC fonctionnant en convection naturelle. II est important de noter que 
1'analyse presentee en ce qui concerne le transport de masse est decouplee du transfert de 
chaleur. Les coefficients de convection sont calcules en utilisant une relation du nombre de 
Sherwood (Sh£) uniquement dependante du nombre de Grashof (Gri) et de Schmidt (Sc). Le 
nombre de Prandtl (Pr) n'est pas tenu en compte. Cette hypothese a ete utilisee par O'Hayre et 
coll. [2007] et permet d'obtenir une bonne coherence avec des resultats experimentaux. 
Le transport de masse entre le systeme et l'environnement est scinde en 2 regions. La premiere 
est celle de contact du GDL avec l'environnement. Dans cette zone, le transfert de masse est 
represente par un coefficient de transfert entre les differentes especes (hm_a). La seconde 
region est la couche de diffusion des gaz (GDL). Dans cette zone, le transport de masse 
s'effectue principalement par diffusion [MODROUKAS, 2006]. II est important de noter que 
la diffusion des gaz ne sera pas considered a l'interieur de l'electrode, car Pepaisseur de cette 
derniere par rapport au GDL est relativement faible. D'ailleurs, le modele developpe afin de 
modeliser une PEMFC en convection naturelle considere que l'electrode est infmiment mince. 
Consequemment, les conditions qui sont a l'interface du GDL et de la cathode seront 
considerees comme etant celles de la pile. 
Diffusion en surface du GDL (region #1) 
La diffusion des gaz (oxygene, azote et vapeur d'eau) en surface du GDL est limitee par 
l'interface entre les 2 milieux. Etant donne les flux molaires dus a la reaction au sein de la 
zone catalytique de la cathode, il y a deplacement des differentes especes de l'air (azote, 
oxygene, vapeur d'eau). La figure suivante presente le volume de controle pour cette region. 
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Figure B.l : Volume de controle pour la region #1 
Hypotheses: 
• Analogie entre le transfert de masse et le transfert de chaleur; 
• Regime permanent; 
• Les fractions molaires et les proprietes des gaz sont uniformes en surface du 
GDL; 
• Les seuls flux molaires sont ceux provenant de la reaction de la pile; 
• On neglige l'effet de cavite de la geometrie en ce qui concerne les coefficients 
de transport de masse. 
Coefficients de transport de masse : 
Afin de determiner les coefficients de transport de masse de chacune des especes a 1'interface 
du systeme, on utilise 1'analogie entre le transfert de chaleur et le transport de masse. Le 
nombre de Sherwood (SHL) remplacera ainsi le nombre de Nusselt et le nombre de Prandtl (Pr) 
sera remplace par le nombre Schmidt (Sc). La relation utilisee en annexe A pour le transfert de 
chaleur sera utilisee pour les differentes especes de l'air, soit a = H20(vapeur), O2 et N2 
[INCROPERA, 2002]. 
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ShaL = C• [GraL • So)" = C • (Ral_m)" £ = ^ (B-l) 
Selon [PEI-WEN LI et coll., 2003] 




 M ~h ' , M (B-3) 
K-a = SK '°°'r-a • (B-4) 
Ou Dair_a est le coefficient binaire de diffusion de chaque espece dans l'air. Afin de 
determiner ces coefficients de diffusion, on utilise la relation suivante [BIRD et coll., 2002] : 
DAB=\-\Q-*~ 
\yTCA 'TCB j 
ipcA-pJAiTcA.Tj/n.\±^±- (B-5) 
\MA MB 
Ou : A= Gaz qui diffuse 
B= Autre gaz ou solution 
a=2.745e-4 et b=1.823 pour les gaz non polaire 
a=3.640e-4 et b=2.334 pour les paires de gaz H2O avec un gaz non polaire 
P : pression atmospherique [atm] 
T : Temperature [K] 
T c : Temperature critique [K] 
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P c : pression critique [atm] 
M : masse molaire [g/mol] 
D 02 -air 
,1.823 
1-10' 
2.745e - 4 
IT -r 
•\j c02 cair 
\P -P VUr -T %• I—+— 
\Fc02 Pcair 1 VcO, 1 cair J . , , T , , 
(B-6) 




y cN2 cair 
(p p Y-(T -T %• ( H 




M O - . 3 * - 4 
•y*cH20 '*-cair 
(P -P W-(T -T %.EL 
\t'cH20 Fcair J \ cH20 1 cN2 J A , , 
• + -
O Mair J 
(B-8) 
Fractions molaires : 
L'objectif de 1'analyse de la diffusion des gaz est de determiner la valeur des fractions 
molaires (X02, XN2 et XH2O) qui traverseront la region #1. Etant donne que la diffusion se 
produit dans l'air, il apparait qu'on est en presence de diffusion a plusieurs composantes. 
Consequemment, la relation de Maxwell-Stefan sera utilisee : 
1 / *\ VP 
p=[ c • Dap 
(B-9) 
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Etant donne qu'on considere uniquement les termes de diffusion, on peut simplifier de 
l'equation precedente le gradient de pression. De plus, etant donne que Ton travaille non pas 
sur une longueur donnee, mais bien avec une interface regie par un coefficient de transfert de 
masse, on reecrit l'equation comme suit: 
P=\ 
(B-10) 
En developpant l'equation precedente pour chacune des especes, on trouve : 
C




m-N2 \XN2_l ~ XN2_°oJ— ~X02_\ '' • " N2 +XN2 ' ^02 ~XH20 ' ™N2 +XN2 ' ^H20 
C
 ' "m-H20\XH20_\ ~ XH20_a°J= ~X02_\ ' ™H20 +XH20 ' ™ 02 ~ XN2 ' ™ H-fi + XH20 ' ™ N2 
(B-ll) 
Selon la stcechiometrie de la reaction qui se produit a la cathode on a que 
NN =0 (B-12) 
-2-N0=NHi0 (B-13) 
En simplifiant les equations et en les ecrivant sous forme matricielle 





( c-h m-H20 
























Done, en imposant des valeurs aux fractions molaires dans l'environnement, il est possible de 
determiner les valeurs des fractions molaires (X02 1, Xm 1 etX^o 1) a la surface du GDL. 
Diffusion des gaz dans le GDL (region #2) 
La region #2 est l'endroit ou les gaz doivent se deplacer selon l'epaisseur du GDL. La 
principale force motrice de l'ecoulement est la diffusion. La figure suivante presente le 
volume de controle pour cette region. 
X H 2 0 1 . ^ 2 1,X0 2 1 
J ^H20_in |No2_in j N N 2 _ j r 
iMIll l GDL l ^ ^ r f 
T NH20_out I N 02 out I N N2 out 
X H 2 0 2> *N2 2' ^02 2 
w. GDL 
•*• Catfiode 
Figure B.2 : Volume de controle pour la region #2 
Hypotheses : 
• La diffusion est la force motrice dominante dans le GDL; 
• Regime permanent; 
• Les seuls flux molaires sont ceux provenant de la reaction de la pile; 
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• L'effet de porosite du GDL peut etre considere par l'hypothese de 
Bruggemann; 
• Les fractions molaires et les proprietes des gaz sont uniformes en surface du 
GDL. 
Coefficients de diffusion des eaz : 
Afin de determiner les differents coefficients de diffusion des gaz, on utilise encore une fois la 
relation de Bird et coll. [2002], mais plutot que de considerer l'interaction avec l'air, on 
regarde les coefficients de diffusion entres les differentes especes. Aussi, avecZ)^ = Dp_a on 
peut reduire le nombre de coefficients de diffusion. Les coefficients de diffusion devront 





V c02 '*cN2 





110 .4 3.64e-4 
4Tco2-Tc cH10 ^ J 
\p -p V>-(T -T %• P-
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+ • 
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L'objectif de l'analyse de la diffusion des gaz est de determiner la valeur des fractions 
molaires (X02, Xm etXmo) a l'interface du GDL et de la cathode. Puisqu'il s'agit d'un systeme 
a plusieurs composantes avec seulement de la diffusion, on utilise la relation de diffusion des 
gaz de Maxwell-Stefan : 
iL—^-ix,! -Na -xa -Nfl) = Vxa 
P=\ C ' Uap 
(B-18) 
Etant donne que le systeme comporte trois especes et qu'il est oriente uniquement selon une 
dimension (axe des z), on peut ecrire 3 equations de diffusion : 






vO, -"JV, •*ff,0 -"O, ' •*(?, J ' / / , 0 
0,-N, c-D. 0,-H,0 
Xn * * \r ' XAr * i v n Xit n - 1V \r i Xkr ' l\ v02 X,N, ' -"N, -"O-
c-D. 
• + • 
H,0 J V AT, T "*iV, J , / / , 0 
02-AT2 c - D N2-H20 
H70 Xn ' J ' w_n "T" XTJ n ' JV /- )_ JVAr * JV r/_/1 + X zj n ' ** v02  * //,0 T AH20 1 " O. 
dz c-D. 
• + -
H20 ^ AH20 x " N, 
02-H20 c-D N,-H,0 
(B-19) 
Le flux total d'azote (JV^) est nul en regime permanent et selon la stoechiometrie de la reaction 
on a que TV =-2-TV 
8xr XN2 ' ^ 0-, 
dz c-D + -
'










\C' L>02-N2 C' t>N2-H20 J 
(B-20) 
H20 *• ' X02 ' ^02 + XH20 ' ""» 02 *• ' XN2 ' N02 
dz c-D. 02-H20 c-D N2-H,0 
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L'equation de diffusion pour l'azote peut etre integree, ce qui permet d'obtenir une relation 
pour la fraction molaire d'azote selon la hauteur de la colonne. 
l iV, — AN, 1 X M i ' c 
C
^
>02~N2 c'^N2-H20 (B-21) 
En rempla9ant la valeur de xm et en utilisant la relation de conservation de masse, on peut 
determiner une relation de X02 et XH20 en fonction de z: 




yC ' *-'02-H20 j 
+ XN2 1 ' e 
No, 2-No, 
Nn N, o, 







yC ' L*02-H20 J 
+ x2l-e 
NQl 2-N, o2 
C
-
D02-N2 c-DN2-H20 -2-Nn 2-Nn 






En effectuant la resolution de ces equations pour une valeur de z egale a l'epaisseur du GDL 
(WGDL), on trouve alors les valeurs dejt0 2, xN 2 etxH0 2, soit les fractions molaires a 
l'interface entre le GDL et la cathode qui seront considered a l'interieur du modele comme les 
fractions molaires des differentes especes presentes dans la pile. 
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C. ANNEXE C : COURBES DE POLARISATION ET REACTIONS 
ELECTROCHIMIQUES 
Les performances d'une PEMFC peuvent etre definies par une courbe de tension en fonction 
de l'intensite de courant (courbe VI ou courbe de polarisation). Plus l'intensite de courant 
augmente plus les pertes de voltage de la pile sont significative, et ce, jusqu'a ce que la 
reaction s'arrete etant donne une tension nulle. Les pertes de tension peuvent etre regroupes 
selon trois categories, soit les pertes provenant de la cinetique de la reaction {riCinitique), les 
pertes provenant des resistances electrique et ionique du systeme (t]IR) et les pertes provenant 
du transport de masse (r]m). Ainsi, on peut ecrire l'equation suivante : 
'
 =
 &0CV ~T1 Cinetique ~T?IR ~TJlM (C"l) 
Ou Eo est la tension de la pile en circuit ouvert et V la tension de la pile. La valeur de EQ est 
definie par l'equation suivante : 
2- F 
Ici Agf est la variation dans l'energie libre de Gibbs entre les produits et les reactants. 
[LAPvMINE ET DICKS, 2003]. Dans le systeme on considere que l'eau est produite sous 
forme de vapeur d'eau. Done, pour etre consistant thermiquement la valeur de Eo sera calculee 
en considerant le lower heating value (LHV) de la variation dans l'energie libre de Gibbs, ce 
qui a 25°C donne une valeur de 1.185V. 
II est important de noter que la diffusion de l'hydrogene au travers de la membrane de 
Nation® pour aller reagir avec l'oxygene a la cathode engendre une perte de potentiel en ce 
qui concerne la tension en circuit ouvert. Ainsi, le potentiel de la pile en circuit ouvert peut 
descendre jusqu'a une valeur de 0.09 V a 1 V [LARMINE ET DICKS, 2003]. 
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Perte de tension provenant de la cinetique de reaction 
La valeur de r]Ciniti peut etre definie par 1'equation de Tafel: 
R-Tc 




1' Cinetique ~ A.-\u 
' / ^ 
v^oy 
(C-4) 
Ici I0 et a sont respectivement la densite de courant d'echange et le coefficient de transfert de 
charge. Ces deux valeurs sont generalement determinees experimentalement. Typiquement 
pour une PEMFC fonctionnant a 30°C avec de l'air a pression atmospherique, on a que 
A=0.06 V et I0=0.04 mA/cm2, ce qui correspond a a = 0.218 [LARMINE ET DICKS, 2003]. 
Perte de tension provenant des resistances electrique et ionique du systeme 
La valeur de rjlR peut etre definie par 1'equation suivante : 
rim •* ' a V*electrique + ^ionique ) iS^'j) 
La valeur de resistance electrique (Raectrique) represente 1'ensemble des resistances electriques 
au sein de la pile. Ceci inclut, entre autres, les resistances de contact, les resistances 
electriques provenant des materiaux, la resistance electrique du deplacement des electrons 
dans 1'electrode. Cette valeur de resistance est done une constante qui provoquera une perte de 
potentiel lineaire de la pile en fonction de l'intensite de courant par la loi d'Ohm. La valeur de 
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la resistance ionique quant a elle provient de la resistance au passage des ions H+ au sein de la 
membrane de Nation®. Cette resistance est etroitement reliee a l'humidite relative de la pile, 
qui peut etre calculee de la fa9on suivante : 
saturation-H70 
La valeur de la fraction massique d'eau dans la pile (XH 0 c) peut etre calculee a partir de 
1'analyse de la diffusion des gaz au sein du GDL presentee en annexe B. La resistance ionique 
peut etre calculee de la facon suivante : 
o 
r> membrane ^.~, rj^ 
ionique




am = (7.46 • RHl - 7.45 • RH2C + 3.13 -RHC- 0.378) (C-8) 
Ou : - Smembrane : epaisseur de la membrane de Nation®; 
- Gm : conductivite ionique du Nafion® [SONE et coll., 1996]; 
Perte de tension provenant du transport de masse 
La valeur de la perte de tension provenant du transport de masse (t]m ) peut etre definie par 
1'equation suivante : 
-RTC 
VTM = •!" 
2-F 
V 
v x / y I, 
(C-9) 
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Ou // est le courant pour lequel la quantite d'oxygene est nulle a la cathode. II est possible de 
reecrire 1'equation precedente de la fa9on suivante : 
-R-Tc . 
VTM =




Ou : - X0 _c : fraction molaire d'oxygene dans la pile 
- X0 _x : fraction molaire d'oxygene dans l'environnement 
La valeur de la fraction molaire d'oxygene dans la pile peut etre determinee a partir de 
1'analyse de la diffusion des gaz presentee en annexe B. 
Tension, chaleur generee et flux molaire de la pile 
En combinant 1'ensemble des equations precedentes, on peut ecrire 1'equation de la tension de 





^ / ^ 
v'oy 
IS„ R + -
electrique 
membrane 






(C- l l ) 
II est done possible de relier le potentiel de la pile (V) en fonction des valeurs de la densite de 
courant (i), de la temperature de la pile (Tc) et des fractions molaires des especes (Xa). 
Par ailleurs, 1'analyse du transfert de chaleur (annexe A) et du transport de masse (annexe B) 
permettent, lorsque combinees, de determiner les valeurs de temperatures et de fractions 
molaires des especes dans le systeme en fonction de la chaleur generee par la pile (QG) et des 
flux molaires (Na). II s'agit done de determiner les valeurs de ces parametres en fonction des 
conditions d'operations de la pile. 
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Les flux molaires : 
La reaction qui se produit la pile est la suivante : 
4 e + 4 - i T + O2->2-J720 (C-12) 
Selon cette reaction, on peut ecrire les flux molaires (Na): 
N
°, =^ (c-13) 4-F 
* * , 0 = ™ (C-14) 7 2 u 2-F 
NNl=0 (C-15) 
Done a partir de la densite de courant de la pile (I), il est possible de determiner les flux 
molaires des differentes especes. 
Chaleur generee : 
En posant une valeur approximative de temperature de la pile (Tc) il est possible de determiner 
la tension de la pile pour une densite de courant donnee. Etant donne que les pertes 
energetiques de la pile se transforment en chaleur, il est alors possible de calculer les pertes de 
puissance qui seront transmises dans le systeme. 
Page 84 
Aussi, il est important de considerer que lorsque la pile aura tendance a condenser l'eau qui 
provient de la reaction, et ce, etant donne une saturation en eau de la pile, il y aura generation 
d'energie. On peut definir les pertes de puissance de la pile de la facon suivante : 
QG = ^ocv v+-
Y M \ 
- ^ H2Q(liquide) ' n fg 
-I-S. (C-16) 
Ou Hfg est l'energie de condensation de l'eau et XH 0,liquide) est la fraction molaire d'eau qui a 
condense. Cette valeur est superieure a zero uniquement s'il y a condensation, autrement elle 
est nulle. 
•X H20(liquide) ~ ^ H20-c ^ Saturation-H20 (C-17) 
Done, en iterant sur la valeur de temperature de la pile (Tc), il s'agit de determiner la valeur 
qui permet d'avoir la meme quantite de chaleur generee par la reaction que la quantite de 
chaleur sortant du systeme par transfert de chaleur avec l'environnement, soit 1'equation 
determinee dans 1'annexe A : 
ec=fc-rj-




yhTGDL KGDL J 
+ 






\ n T "'structure J 
1 E 
• + -h k 
V T "'structure J (C-18) 
De cette fa?on, on vient relier les reactions electrochimiques de la pile au transfert de chaleur 
et au transport de masse, ce qui permet de determiner la courbe de polarisation du systeme. 
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D. ANNEXE D: PROTOTYPE ET DESSINS DE FABRICATION 
Figure D.l : Vue eclatee du prototype 
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Description / fonction 
Support fait en acier inoxydable permettant de venir serrer en 
sandwich 1'ensemble des composants. 
Plaque de Grafoil® qui permet d'uniformiser la pression provenant du 
support de la cathode. Sert egalement de chemin electrique entre le 
GDL et le circuit electrique externe. 
Structure rigide faite en acier inoxydable qui vient se deposer sur le 
GDL de la cathode. Cette structure permet d'assurer un bon contact 
entre le GDL de la cathode et la MEA et sert de chemin electrique 
entre le Grafoil® et le GDL. 
Fait d'un materiau poreux en carbone. 11 sert de chemin electrique vers 
la cathode et permet la diffusion des gaz jusqu'au site de reactions 
cathodique. Composante achetee chez Ion Power, inc. (voir 
soumission ci-dessous). 
Assemblage de 1'anode et de la cathode sur une membrane de 
Nation®. 11 s'agit de la pile en soi. Composante achetee chez Ion 
Power, inc. (voir soumission ci-dessous). 
Fait d'un materiau poreux en carbone. 11 sert de chemin electrique vers 
l'anode et permet la diffusion des gaz jusqu'au site de reactions 
anodiques. Composante achetee chez Ion Power, inc. (voir soumission 
ci-dessous). 
Permet de retenir l'ecoulement d'hydrogene sur les cotes du GDL de 
l'anode afin d'eviter une diffusion laterale. 
Permet d'acheminer par convection forcee l'hydrogene vers le GDL 
de l'anode. 11 est fabrique en acier inoxydable et possede une forme de 
serpentin afin d'uniformiser l'ecoulement d'hydrogene sur l'ensemble 
de la zone anodique. 11 sert egalement de chemin electrique entre le 









Assure l'etancheite de l'ecoulement de l'hydrogene entre les canaux 
de P anode et le support de 1'anode 
Support fait en plexiglas permettant d'isoler electriquement les 2 
structures de support. Possede des trous permettant d'accueillir les 
accouplements pour 1'alimentation en hydro gene. 
Les mises en plan pour les differents composants enumeres precedemment sont presentees ci-
dessous dans l'annexe D. Afin d'effectuer les tests permettant de faire varier la resistance 
thermique, il a ete necessaire d'utiliser une plaque de cathode fabriquee dans un materiau 
possedant une moins bonne conductivity thermique que l'acier inoxydable. Une autre version 
de ce composant a done ete fabriquee en plexiglas. Aussi, une enceinte thermique permettant 
de maintenir la temperature du prototype a une valeur pratiquement constante a ete necessaire 
lors des tests de variation de resistances thermique. Les dessins de cette structure sont 
egalement presented dans l'annexe D. 
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Quotation 
"Turn On" with Ion Power catalyzed membranes. 
720 Governor Lea Road 
New Castle, DE 19720 
Phone (302) 832-9550 Fax (302) 832-9551 
kellev@!ion-power .com 
DATE 2007-06-12 
Quotation # 2371 
Quotation For: 
Sherbrooke University, Micros Laboratory 
Attn: Mathieu Paquin 
2500 Boui. Universite 
Sherbrooke, Quebec J1K2R1 Canada 
Comments or Special Instructions: None 
Quotation valid until: 2007-07-12 


















Catalyst coated NAFION® NRE 212 
H2 fuel cell catalyst @ 0.5 mgPt/cm2 
2 x 1 cm active area 
4 x 4 cm overall includes 10 pes 























Wire Transfer Information: 
The Bancorp Bank 
405 Silverside Road Suite 105 Wilmington, DE 19809 
Routing #031101114 Acct: 0091000091 
Please reference your quote number. 


































































































































































































































































i « I *" 
I " B 
x 
! J 






























































































































































i D I o o 
SI i « 
s i l 








































































































































































































































































































































































































































































































E. ANNEXE E: PROCEDURES ET RESULTATS EXPERIMENTAUX 
Courbes de polarisation 
Les tests effectues sur le prototype de pile a combustible afin d'obtenir la courbe de 
polarisation du systeme ont ete realises a l'aide d'un banc d'essai permettant de faire 
fonctionner des piles a combustible standards. Le banc d'essai fabrique par la compagnie Fuel 
Cell Technologies, inc. permet de controler les parametres de fonctionnement d'une pile a 
combustible et d'acquerir des donnees d'operations. Le controle du debit d'hydrogene et 
d'oxygene (ou d'air) peut etre realise suivant une valeur en seem {standard cubic centimeters 
per minute) fixe ou selon le ratio stoechiometrique de reaction base sur l'intensite de courant 
dans la pile. Les limites sont de 28 seem a l'anode et de 140 seem a la cathode. L'intensite de 
courant maximal pouvant etre mesure est de 10 A tandis que les valeurs de tension sont 
limitees a 25 V. 
Ces valeurs sont amplement suffisante pour le prototype evalue, car l'intensite de courant ne 
devrait pas depasser 1 A et la tension ne devrait pas etre superieure a 1.2 V. Aussi, 
l'incertitude de mesure pour la tension et le courant sont faible par rapport aux valeurs 
mesurees soit respectivement ±0.003V et ±0.003A. Pour ce qui est des debits, seul celui 
d'hydrogene est utilise (la cathode est alimentee par convection naturelle). A 1 A avec une 
stoichiometric de 3 (valeurs utilisees durant les tests) le debit d'hydrogene est d'environ 24.9 
seem, soit une valeur inferieure a la limite du controleur de debit du systeme. Par consequent, 
les limites du systeme permettent de controler le prototype. La figure E.l presente une image 
du banc d'essai utilise. 
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Figure E.l : Banc d'essai pour PEMFC de Fuel Cell Technologies, inc. 
En utilisant ce banc d'essai, il est possible d'imposer une tension ou une intensite de courant 
au systeme. Dans le cadre des tests effectues, un controle en tension a ete prefere etant donne 
qu'il s'agit de la variable independante dans la representation choisie de la courbe de 
polarisation. Les differents tests effectues pour les differentes configurations d'operations du 
prototype (variation de la resistance thermique, variation de la resistance a la diffusion) ont 
d'abord necessite une periode d'exploration du comportement de la pile selon la configuration. 
Ceci signifie qu'avant d'effectuer les prises de mesures des tests preliminaries etaient 
effectues afin de saisir la dynamique et le comportement du systeme. 
Une fois que le systeme a ete compris, une serie de mesures etaient effectuees. Les elements 
mesures pour chaque valeur de densite de courant etaient: la tension de la pile, la temperature 
en surface du GDL et l'humidite relative en surface du GDL. Les deux derniers parametres 
seront discutes ulterieurement en annexe E. Le banc d'essai permet d'acquerir l'intensite de 
courant, la tension et la temperature, la valeur d'humidite relative a ete obtenue en utilisant un 
appareil de mesure de temperature et d'humidite relative d'AEMC instruments (Model 
CA846). Le debit d'hydrogene achemine a la cathode etait fixe a une valeur minimale de 5 
seem et suivait un ratio stoechiometrique de 3. 
Les details de la methode experimentale utilisee se resument comme suit: 
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1- Fixer la densite de courant a une valeur de 0 A afin d'obtenir un comportement du 
systeme en circuit ouvert. Attendre que les conditions de tension, de temperature et 
d'humidite relative se stabilisent. II s'agit la du point de reference du systeme. 
2- Incrementer la valeur de densite de courant. La valeur de l'increment pour la densite de 
courant est de 25 mA dans les zones non lineaires de la courbe de polarisation et de 50 
mA dans les zones lineaires de la courbe. Les tests preliminaires ont permis d'identifier 
grossierement ces zones. II faut ensuite attendre que les valeurs de tension, de 
temperature et d'humidite relative se stabilisent. La stabilisation des conditions pour 
des piles operees en convection naturelle prend du temps. Par exemple, dans la zone 
d'assechement de la membrane il faut attendre que l'humidite relative baisse et que la 
temperature augmente de sorte a ne plus fluctuer. Cela peut prendre quelques heures. 
Ainsi, le temps de stabilisation a chaque point d'operation est d'environ 1 a 2 heures. 
II est a noter que pour les points d'operation pour lesquels l'humidite relative est 
saruree (zone d'accumulation d'eau), la stabilisation est plus courte et les regimes 
permanents n'ont pas ete atteints. Dans ces zones 1'accumulation de l'eau viendrait 
bloquer les sites de reactions cathodiques. Neanmoins, 1'accumulation d'eau est 
mesuree si lors des tests preliminaires il a ete determine qu'il n'est pas possible 
d'atteindre la zone d'assechement, ce qui est le cas dans le cadre des mesures de la 
manifestation de l'inondation de la cathode. II est a noter que dans ce cas le temps de 
stabilisation est encore plus important, ceci sera discute ulterieurement dans 1'annexe 
E. 
3- Fixer la densite de courant a nouveau a une valeur de 0 A afin d'obtenir un 
comportement du systeme en circuit ouvert. Attendre que les conditions de tension, de 
temperature et d'humidite relative se stabilisent. II s'agit la de retourner aux conditions 
initiales du systeme. 
4- Incrementer la valeur de densite de courant d'une valeur de 25 mA ou 50 mA (selon le 
cas) de plus que lors de la derniere prise de mesures (etape 2) et attendre que les 
conditions se stabilisent. Ainsi, on effectue la prise de mesures de la courbe de 
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polarisation en effectuant constamment un retour aux conditions initiales du systeme et 
en imposant une densite de courant de plus en plus eleve, et ce, jusqu'a atteindre les 
limites du systeme, que ce soit l'assechement de la membrane ou 1'accumulation d'eau 
a la cathode pour lesquels une tension nulle est obtenue. II est a noter qu'une tension 
nulle ne peut pas etre atteinte avec le banc d'essai, une valeur minimale autour de 0.1 
V est la plus faible tension que le banc d'essai permet de mesurer. Par contre, en 
forcant un courant dans le systeme par l'intermediaire d'une source de tension il est 
possible de faire descendre la tension jusqu'a 0 V. 
Mesures de temperature 
Lors de la mesure des courbes de polarisation, une valeur importante qui doit etre obtenue est 
la temperature du systeme. En effet, comme il a ete explique anterieurement la temperature est 
la cle de la manifestation des phenomenes de convection naturelle. Idealement, la valeur de 
temperature lue serait celle qui existe dans la cathode. Mais, la configuration du prototype ne 
permet pas la lecture de cette temperature. 
Ainsi, c'est la valeur de la temperature en surface du GDL de la cathode qui est obtenue par 
l'intermediaire d'un thermocouple de type T fourni par le banc d'essai des piles a combustible. 
Le thermocouple est simplement mis en contact avec le GDL lors des tests. II est a noter que 
cette valeur de temperature, meme s'il ne s'agit pas directement de celle qui regne dans la pile 
est tres pertinente puisque c'est cette valeur qui influencera le coefficient de transfer! de 
chaleur par convection avec le systeme. Aussi, connaissant les composants du systeme, il est 
possible, par l'intermediaire des calculs de transfert thermique presente en annexe A, de relier 
la temperature en surface du GDL a celle de la cathode. 
L'incertitude de la mesure de la temperature du systeme est liee au thermocouple (±0.5°C), 
mais egalement au positionnement geometrique du thermocouple sur la surface du GDL. 
Globalement, l'experimentateur estime que l'erreur de mesure est d'environ ±1°C. 
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Mesure d'humidite relative 
La mesure d'humidite relative est une valeur importante pour comprendre le comportement et 
le mode d'operation du prototype en ce qui concerne son mode d'operation par rapport a la 
gestion de l'eau. Ainsi, l'humidification (humidite relative qui augmente avec la densite de 
courant), Paccumulation d'eau (humidite relative saturee a 100%) et l'assechement de la 
membrane de la pile (humidite relative qui diminue avec la densite de courant), peuvent etre 
verifies par une mesure d'humidite relative. Tout comme pour la mesure de la temperature, la 
valeur d'humidite relative serait idealement prise a la cathode afin de connaitre directement 
l'humidite relative a la membrane et ainsi deduire la conductivite ionique du systeme. 
Neanmoins, la configuration du systeme ne permet pas une telle mesure. Consequemment, une 
mesure en surface du GDL avec un appareil de mesure de temperature et d'humidite relative 
d'AEMC instruments (Model CA846) a ete effectuee. 
La mesure d'humidite relative du systeme presente quelques considerations qu'il est important 
de mentionner. Le capteur utilise, quoique relativement petit, ne permet pas une mesure en 
contact direct avec le GDL, une distance d'environ 1 mm ou moins etait presente. Aussi, la 
mesure d'humidite relative est intimement reliee a la temperature du systeme par sa pression 
de saturation de l'eau dans l'air. Done, en approchant un capteur qui possede une temperature 
proche de celle de l'environnement d'une source qui possede une temperature plus elevee et 
une certaine humidite relative, il apparait que la pression partielle de l'eau dans l'air de la pile 
est telle qu'il peut y avoir condensation de l'eau en surface du capteur, ce qui vient fausser la 
mesure. Par exemple, une humidite relative de 80% a 40°C, correspond a une pression 
partielle d'eau dans l'air a pression atmospherique de 5.9 kPa, ce qui a 25°C correspond a une 
humidite relative de plus de 100%. II y aurait alors condensation, puisque la pression de 
saturation de l'eau dans l'air est de 3.169 kPa. Consequemment, afin d'effectuer des mesures 
d'humidite relative sur le systeme, il a ete parfois necessaire d'augmenter la temperature du 
capteur a l'aide d'un element chauffant de facon a avoir une temperature plus elevee que celle 
de la pile, ce qui permet d'eviter les phenomenes de condensation en surface du capteur. 
Heureusement, le capteur utilise possede un thermocouple a proximite du capteur d'humidite 
relative. La temperature du capteur d'humidite relative peut done etre mesuree. 
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Ainsi, connaissant la temperature du capteur d'humidite relative et l'humidite relative, il est 
possible de calculer la pression partielle d'eau dans l'air en surface du GDL. Par la suite, avec 
la temperature de la surface du GDL, mesure par le thermocouple du banc d'essai, on calcule 
la vraie humidite relative en surface du GDL. Experimentalement, on observait a la fois la 
temperature du capteur et son humidite relative et on attendait que les valeurs se stabilisent 
pour au moins 10 secondes avant d'effectuer une lecture. Cette mesure etait effectuee a 5 
reprises et a chaque fois on calculait a partir de la pression partielle d'eau dans l'air en surface 
du GDL l'humidite relative en surface du GDL. La moyenne obtenue de ces valeurs 
d'humidite relative a ete consideree comme la vraie valeur. 
L'incertitude quant a la mesure d'humidite relative du capteur est de ± 2.5% a 25°C entre 10% 
et 90%) d'humidite relative. Pour une humidite relative inferieure a 10% ou superieure a 90%, 
l'incertitude du capteur est de ±5%>. A cette incertitude vient s'ajouter l'erreur provenant du 
positionnement de l'appareil et de la methode de mesure decrite ci-dessus. Ainsi, selon 
Pexperimentateur une erreur approximative globale de ± 7.5% est representative de la prise de 
mesure. 
Mesures de la resistance electrique 
La resistance electrique du prototype qui a ete utilisee a Pinterieur du modele analytique afm 
de calculer les pertes ohmiques du systeme a ete mesuree experimentalement. Pour ce faire, le 
prototype a ete assemble en omettant d'inclure la MEA. De cette facon, plutot que d'avoir un 
systeme isole electriquement, on obtient un systeme conducteur entre les composants de 
P anode et de la cathode. II s'agit en fait du chemin electrique que devront emprunter les 
electrons qui partent de Panode (reaction d'oxydation) et qui reviennent a la cathode (reaction 
de reduction). Cette valeur est done la resistance electrique provenant des resistances de 
contacts et des resistances electriques dans les composants du systeme. 
En utilisant une mesure de resistance a 4 pointes (on induit un courant dans le systeme avec 2 
pointes et on mesure la perte de tension avec les 2 autres pointes), il est possible de calculer 
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avec la loi d'Ohm la resistance electrique. De cette facon, une valeur moyenne de 0.20 Q a 
ete determinee. 
L'incertitude principale sur cette valeur moyenne de resistance ne vient pas des appareils 
permettant de mesurer la tension et de fournir le courant, mais bien du serrage des boulons qui 
viennent prendre en sandwich les composants du systeme. Le serrage n'a pas ete effectue en 
utilisant une cle dynamometrique. Consequemment, entre les differents essais realises le 
serrage du systeme n'etait pas tout a fait constant, ce qui a pour effet de faire varier les 
resistances electriques de contacts entre les composants. Neanmoins, il est important de noter 
que le serrage des boulons etait tout de meme limite par la structure de la plaque supportant 
1'anode, car celle-ci etait fabriquee en plexiglas. Selon le serrage du systeme, il apparait que 
selon l'experimentateur la resistance electrique moyenne peut varier d'environ ±0.02 D.. 
Variation de la resistance thermique du systeme 
Afin de verifier l'impact de la resistance thermique du systeme, il a ete necessaire 
experimentalement d'effectuer des tests avec le prototype en faisant varier ce parametre. En 
utilisant la configuration presentee en annexe D comme reference, des resultats experimentaux 
ont ete obtenus pour une configuration avec plus de resistance thermique et une configuration 
avec moins de resistance thermique. 
Afin d'accroitre la resistance thermique du systeme, le support de la cathode fait en acier 
inoxydable pour la configuration de reference est remplace par une structure faite en plexiglas. 
En reduisant la conductivite thermique de ce composant, on augmente la resistance thermique. 
Pour reduire la resistance thermique, une pate avec une bonne conductivite thermique a ete 
utilisee. Cette pate a permis d'accroitre la surface de contact avec l'air et done de favoriser le 
transfert de chaleur. 
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Variation de la resistance a la diffusion du systeme 
La resistance a la diffusion est un autre parametre important du packaging qu'il est interessant 
de faire varier. Pour ce faire, des tests ont ete effectues avec le prototype de reference en 
ajoutant en surface du GDL a la cathode, un autre GDL. Consequemment, la resistance a la 
diffusion du systeme a ete augmentee, puisque la distance sur laquelle l'oxygene et la vapeur 
d'eau doivent diffuser est plus elevee. Aussi, afin de comparer les resultats avec ceux du 
prototype de reference, les mesures de temperatures et d'humidites relatives ont ete effectuees 
en surface du premier GDL, done entre les 2 GDL. Pour ce faire, le GDL ajoute etait retire le 
temps de prendre les mesures. 
Observations de la manifestation des phenomenes d'inondation de la cathode 
Comme il a ete mentionne anterieurement, le phenomene d'inondation a la cathode a ete 
observe pour le prototype de reference. Lorsque l'humidite relative etait saturee, de l'eau 
condensait en surface du GDL. Neanmoins, pour la majorite des courbes de polarisation, il n'a 
pas ete attendu que la pile cesse de fonctionner. Ceci signifie que pour cette zone d'operation 
le fonctionnement en regime permanent de la pile n'a pas ete atteint, et ce, parce qu'il n'etait 
pas viable. 
Neanmoins, si la resistance thermique du systeme est telle que la temperature ne change pas 
significativement avec la densite de courant du systeme, il apparait qu'il ne sera pas possible 
pour la pile d'atteindre la zone d'assechement. Ainsi, le phenomene limitant sera l'inondation 
de la cathode. La manifestation de ce phenomene a ete verifiee experimentalement. Pour ce 
faire une enceinte thermique, dont les dessins de fabrication sont presented en annexe D, a ete 
fabriquee. Cette enceinte permet d'emprisonner la pile et de laisser en contact avec 
l'environnement uniquement la surface du GDL. Les dimensions de l'enceinte et sa 
conductivity thermique elevee (l'enceinte est faite d'acier inoxydable) favorisent un transfer! 
de chaleur important qui empeche une variation significative de la temperature de la pile. 
Consequemment, celle-ci n'est pas en mesure d'atteindre un mode d'operation qui provoque 
l'assechement de la membrane. 
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Ainsi, experimentalement chaque point de densite de courant a ete mesure en regime 
permanent. Done, le premier point d'operation qui a montre une accumulation d'eau et une 
formation de gouttelettes en surfaces du GDL est le courant limitant de la pile. 
Experimentalement, il a ete verifie que les performances de la pile a ce point d'operation 
fmissaient par devenir nulle etant donne un film d'eau qui bloquait le passage de l'air vers les 
sites de reactions cathodiques. 
Cependant, il est important de noter que la valeur determinee experimentalement pour ce point 
n'est pas exacte. En effet, le vrai courant limitant pour le systeme est le point de transition 
pour lequel l'humidite relative commence a saturer et l'eau commence a condenser. Ce qui est 
important de comprendre e'est que plus on est pres de ce point, plus le debit d'eau condense 
est faible et done plus le temps que va prendre le systeme avant de s'arreter est important. 
Done, le courant limitant mesure n'est pas la valeur exacte du point de transition, il s'agit 
d'une valeur legerement plus importante. 
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F. ANNEXE F: DOCUMENTS POUR PRESENTATION D'UN 
MEMOIRE PAR ARTICLE 
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Courriel de confirmation d'acceptation de Particle. 
II est important de noter que le courriel est adresse a Luc G. Frechette, car il est l'auteur de 
correspondance de l'article. Neanmoins, tel qu'indique dans la lettre le premier auteur est 
Mathieu Paquin. 
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From: chris.dyer@verizon.net 
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Title: Understanding cathode flooding and dry-out for water management 
in air breathing PEM fuel cells 
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Dear Dr Frechette, 
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for publication in Journal of Power Sources. 
In due course you will receive a copyright transfer form and galley proofs of your paper from 
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online, via the Elsevier Author Gateway http://www.elsevier.com/trackarticle 
Elsevier aims to publish your manuscript online, on ScienceDirect 
(http://www.sciencedirect.com) as quickly as possible. Typically online publication will take 
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